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   : سپاسگزاری 

همنشینی به و شد رهنمونمان انشد و علم طریق به و بخشید مان هستی که را  یکتا پروردگار کران بی سپاس
 رهروان 

 .تساخ  روزیمان را  معرفت و علم از چینی خوشه و نمود مفتخرمان دانش و علم

 و بوده راهم ی درقهب پرورشان روح دعای و خیرشان نفس که.  عزیزم و همسر مادر و پدر از سپاس با 

   .است ام زندگی دلگرمی بهترین وجودشان

  .سپاسگزارم نهایت بی.   بوده ام زندگی های پشتوانه بهترین همواره که عزیزم برادران و

 سعه کمال در کهرتضی ایزدی فرد محمد ابراهیم قاضی و دکتر م  دکتر آقای جناب خود فرزانه و فرهیخته ان استاد از 

  ننمودند دریغ من بر عرصه این در کمکی هیچ از فروتنی و  خل حسن با ,صدر

گارنده گشای راه و راهنما هموارهو   .  دارم را  شکرت  کمال.  نده ا بود نامهپایان   اکمال و اتمام در ن

 .   پاسگزارمدادندس  یاری  مسیر این در مشفقانه و صمیمانه  مرا  که ام مایه گران دوستان  از

وند از   . واستارمخ  سعادت و سلامت سن عاقبت ,ح  عزیزان این تمامی برای منان خدا
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شاهرود  صنعتی دانشگاهفیزیک حالت جامد  دانشجوی دوره کارشناسی ارشد رشته مهیا زارع طیلان   اینجانب

ی بررسی خواص الکترونی و اپتیکی سریم اکساید تحت راهنمایی دکتر محمد ابراهیم قاضی و نویسنده پایان نامه 

 . دکتر مرتضی ایزدی فرد متعهد می شوم

 توسط اینجانب انجام شده است و از صحت و اصالت برخوردار است تحقیقات در این پایان نامه . 

 . در استفاده از نتایج پژوهشهای محققان دیگر به مرجع مورد استفاده استناد شده است 

 تاکنون توسط خود یا فرد دیگری برای دریافت هیچ نوع مدرک یا امتیازی در هیچ جا ارائه نشده  مطالب مندرج در پایان نامه

 است .

  اهرود دانشگاه صنعتی ش» ی باشد و مقالات مستخرج با نام کلیه حقوق معنوی این اثر متعلق به دانشگاه صنعتی شاهرود م

 به چاپ خواهد رسید .«  Shahrood  University  of  Technology» و یا « 

 امهپایان ن تأثیرگذار بوده اند در مقالات مستخرج از ن نتایح اصلی پایان نامهحقوق معنوی تمام افرادی که در به دست آمد 

 رعایت می گردد.
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 اخلاقی رعایت شده است .
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 مالکیت نتایج و حق نشر

  کلیه حقوق معنوی این اثر و محصولات آن )مقالات مستخرج ، کتاب ، برنامه های رایانه ای ، نرم افزار ها و

ر دیزات ساخته شده است ( متعلق به دانشگاه صنعتی شاهرود می باشد . این مطلب باید به نحو مقتضی تجه

 تولیدات علمی مربوطه ذکر شود .

 بدون ذکر مرجع مجاز نمی باشد استفاده از اطلاعات و نتایج موجود در پایان نامه. 
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 چکیده

و نانو صفحه به صورت نظری  حجمیاین کار خواص اپتیکی و الکترونی سریم اکساید در حالت  در

د مور اکسید سریمبررسی شده است. در فصل اول کارهای انجام شده روی خواص ساختاری و اپتیکی 

بررسی قرار گرفته است و در فصل دوم به معرفی نظریه ی تابعی چگالی و همچنین نرم افزار کوانتوم 

در حالت  2CeOترونی و خواص اپتیکی ساختار الک ,اسپرسو پرداخته شده است و در فصل سوم و چهارم

و نانو صفحه با استفاده از نظریه ی تابعی چگالی مورد بررسی قرار گرفته است. محاسبات مربوطه  حجمی

 (Quantom espresso) کوانتوم اسپرسو با استفاده از شبه پتانسیل فوق نرم و با کمک کد محاسباتی

, ضریب خاموشیشکست,  ضریبگاف انرژی , چگالی حالات,  ,انجام شده اند. در بررسی خواص اپتیکی

 تقریب ازفوق جذب, رسانندگی, تابع اتلاف انرژی و طیف بازتابندگی بررسی شدند. در انجام محاسبات 

نوار  پایینیکه قسمت  داداستفاده شد. بررسی نمودار چگالی حالت ها نشان  LDAو GGA های 

 حالت های لبه ای نوار ظرفیت از حالت های  اتم سریم و f9 های  )نزدیک تراز فرمی( از حالترسانش 

p2  محاسبه شده با تقریب  اتم اکسیژن تشکیل شده است. نتایج نشان دادند که گاف نواریLDA 

حالت نانو صفحه نسبت به حالت به مقدار تجربی نزدیک تر و گاف نواری  GGAنسبت به تقریب 

  می یابد.کاهش چشمگیری  حجمی

 خواص اپتیکی, نانو صفحه اکسید سریم, , اکسید سریمکلمات کلیدی: نظریه تابعی چگالی
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 مقدمه : 1-1

می  =0A 911.5a=b=cدارای ثابت شبکه ی تجربی برابر (2CeO)سریم اکساید با فرمول شیمیایی

( بوده و 1،1،1( و )1.25،1.25،1.25به ترتیب ) Ceو  Oباشد. در سلول واحد اولیه ی آن موقعیت اتم 

 𝛼 = 𝛽 = 𝛾 =  [Xe]یک نیمرسانا و دارای آرایش الکترونی  )Ce(سریم [. 1]می باشد 90°

05d26s24f  و اکسیژن)O(  42یک عنصر غیر فلزی با آرایش الکترونیp 22s 21s  است. سلول واحد

 ( نشان داده شده است.1-9در شکل )مکعبی بلور سریم اکساید در فاز 

  

 

مکعبی( : ساختار ب-1-1)شکل مکعبی  ( : سریم اکساید در فاز 1-1شکل)  

 

 (, ذکر شده است :1-1در جدول ) مکعبیبعضی از خصوصیات ساختاری سریم اکساید در ساختار 

 [2] ( : ویژگی های ساختاری سریم اکساید در فاز مکعبی1-1جدول )

 

Fm-9m  گروه فضایی 

911.5  (A0)ثابت شبکه  

65.7  (g/cm3) چگالی جرمی 

12.172  (g/mol) جرم مولی 

9/9-9  (eVگاف نواری ) 
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ی سریم اکسایدکاربردها 1-2  

  این ترکیب به علت داشتن گاف نواری پهن, برای ساخت قطعات دستگاه های فوتو الکترونیکی 

. همچنین به دلیل اینکه سریم اکساید در محدوده ی فرابنفش و ناحیه [9]کاندیدای مناسبی می باشد

ی مرئی از شفافیت خوبی برخوردار است از آن برای ساخت سنسور های شناساگر اکسیژن استفاده می 

تگی شدیدی که بساید ویژگی کاتالیزور بودن آن است پرکاربرد سریم اکس ویژگی هایکنند. یکی دیگر از 

از طرفی سریم اکساید یکی از اکسیدهای کمیاب مهم خاکی است که بدلیل خواص . [9]به سطح دارد

 و توانایی تبادل یونی خوب , کاربردهای فراوانی در بسیارخوبچون هدایت الکترونی  یمنحصر بفرد

لول س, شیمیایی -ساینده های مورد استفاده در مسطح سازی های مکانیکی, سرامیک و شیشه ساخت

 دارد.صفحات خورشیدی  ساخت جاذب های فرابنفش در همچنین و های خورشیدی

 مروری برکارهای انجام شده 1-3

و همکاران خواص الکترونی و اپتیکی سریم اکساید را با استفاده از تقریب های  1اسکرودوموواگروه 

+ULDA  و+UGGA  2ثابت شبکه  ابتدا بررسی کرده اند. در اینکارCeO  در فاز مکعبی محاسبه

 ( گزارش شده است.2-1شد که نتایج آن در جدول )

  . [5]  (a) ( : ثابت شبکه 2-1جدول)  

 نتایج پارامتر ماده

CeO2   a(A0) 5.981,  5.942 

 

1:GGA      2: LDA 

 

                                                             
1 N. V. Skorodumova 
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شاهد یک قله  eV11تا  -21در بازه ی انرژی ( 2-1-)شکل الفدرمحاسبه ی چگالی حالت کلی  آنها

بودند و با نگاهی دقیق تر  -eV5 تا  -2و قله های کوچک در محدوده ی  eV2ی تیز در محدوده ی 

که قله ی تیز مشاهده شده در انرژی در نمودار چگالی حالت های جزئی, به این نتیجه دست یافتند 

ناشی از  eV5 حدود می باشد. قله های بین تراز فرمی و  Ceاتم  f9ناشی از اوربیتال  eV2 حدود

ساختار نواری  کارد. در این نکه نقش زیادی در نوار رسانش ایفا می کن بودند p2-Oو  f9-Ceاوربیتال

2CeO نوار ظرفیت و  بیشینهو بدست آمده غیر مستقیم بوده گاف نواری  (2-1-محاسبه شد)شکل ب

( گاف نواری 2-1در جدول ) به ازای یک بردار موج رخ نمی دهد.  гکمینه نوار رسانش در نقطه ی 

  گزارش شده است.محاسبه شده 

 

  [5] و همکاران اسکرودومو وا توسط گروه  ( : مقدار گاف نواری بدست آمده9-1جدول)

 نتایج پارامتر  ماده

 CeO2  Eg(eV) 2.52 ,  1.51 

 

1:GGA           8:LDA 

 

 

 

[5]نمودار ساختار نواری سریم اکساید (ب)  نمودار چگالی حالت کلی و جزئی      (الف) ( :2-1شکل )  

 الف

 ب
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همانطور که در  (. 9-1الف شکلنیز محاسبه شد )CeO2 تابع دی الکتریک  ,در بررسی خواص اپتیکی

انرژی مشاهده می شود که یک گاف تابع دی الکتریک,  قسمت موهومی( دیده می شود در 9-1)شکل 

انرژی  وابسته به قله های . از ساختار نواری است مقدار گاف نواریکه در توافق با  eV  2.9مقدار آن

 ترونالکشده توسط  جذبهای  متناظر با انرژی فوتونتابع دی الکتریک  موهومی  طیفمشاهده شده در 

حقیقی تابع طیف مقدار  گذار انجام می دهند. و اشغال نشدههایی است که بین حالت های اشغال شده 

تیک مقدار ثابت دی الکتریک استا .استرژی صفر معرف ثابت دی الکتریک استاتیک دی الکتریک در ان

منفی  eV12 تابع دی الکتریک در حدود انرژی  (9-1-)بمطابق شکلبدست آمد.  7.2در اینکار برابر 

 در این محدوده ی انرژی است. 2CeO نشان دهنده ی رفتار فلزی  می شود که

 

[6]حقیقی سریم اکسایدنمودار قسمت  (الف)  نمودار قسمت موهومی سریم اکساید    (ب)  ( :9-1شکل )  

مقدار ثابت شبکه  [.6و همکارانش خواص الکترونی سریم اکساید را به طور نظری بررسی کردند] 2ریزو 

یک محاسبه چگالی حالت ها در است.  GGA, 0A 518.5بدست آمده در این کار با استفاده از تقریب 

. در نمودار چگالی حالت (9-1)شکل  مشاهده می شود eV15 تا  -5 انرژی بین  قله ی تیز  در بازه ی

 pکه از اوربیتال  مشاهده می شود ضعیف ترینیز قله های  eV11 تا  5انرژی  جزئی در بازه یهای 

مربوط به در این شکل سریم ناشی می شود. قله ی تیز مشاهده شده  های اتم fاکسیژن و  های اتم

رژی انموقعیت اتم سریم می باشد که نقش مهمی را در نوار رسانش ایفا می کند. همچنین در  fاوربیتال 

اتم سریم ناشی میشود .  dهستیم که از اوربیتال  دیگری  شاهد یک قله ی نسبتا بزرگ eV5 حدود

                                                             
2 F. Rizzo 

 الف ب
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یشینه بشده برای الکترون بدین معنی است که تعداد حالات اشغال در نمودار چگالی حالت ها قله حضور 

 گزارش شده است. eV 2های کلی در اینکار برابرنمودار چگالی حالتبا استفاده از مقدار گاف نواری  است.

 

[6]جزئی و کلی سریم اکسایدهای ( : نمودار چگالی حالت 9-1شکل )  

معرفی کمیت های اپتیکی 1-4  

کی ثابت های اپتی .کردمشخص  آنباتوجه به خصوصیات اپتیکی  را می توان رفتار الکتریکی هر ماده

 خاموشی, برای توصیف انتشار و پراکندگی امواج الکترومغناطیسی در ماده بکار   و یب شکستانظیر ضر

ی معرف کرونیک که نقش مهمی در خواص اپتیکی داشته-می روند. در این قسمت ابتدا روابط کرامرز

یکی از مهمترین روش های تعیین ثابت های اپتیکی می باشد. این  9ونیککر-. روابط کرامرزشده اند

اثبات شد.  1491معرفی و سپس توسط کرونیک در سال  1424روش اولین بارتوسط کرامرز در سال 

 تا مقادیر خیلی زیادرا در هر بسامدی از بازه ی صفر  این روش ما را قادر می سازد که ثابت های اپتیکی

تا بینهایت محاسبه کنیم. توابع اپتیکی قابل استفاده در محاسبات به این روش می  و به طور نظری

توانند : بازتاب, عبور, جذب, تغییر فاز روی بازتاب و عبور و یا هر تابع اپتیکی که به صورت تابعی از 

 :[7،8]دنکرونیک در واقع دو رابطه انتگرال گیری بصورت زیر می باش-فرکانس است باشند. روابط کرامرز

𝑅𝑟 =
2

𝜋
 p ∫

𝜔´𝑅𝑖(𝜔´)𝑑𝜔´

𝜔´2−𝜔2

∞

0
                (1-1)  

                                                             
3 Kramers-Kronig 
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𝑅𝑖= −
2

𝜋
 ω p∫

𝑅𝑟(𝜔´)

𝜔´2−𝜔2

∞

0
d𝜔´ (1-2   )               

 و بسامد معرف ω ,قسمت حقیقی و موهومی توابع اپتیکی معرف  به ترتیب iRو rRروابط بالا  این در

´ω متغیر انتگرال گیری و  معرفp  روش های مختلف عددی استنشان دهنده ی مقدار اصلی کوشی .

را به دو قسمت زوج و فرد  i=j  ,iبرای حل انتگرال های بالا وجود دارد و برای حذف نقطه تکینگی 

 :داریم  فرد باشد i. اگر کنند تقسیم می

     

j=2,4,6,8,…i-1,i+1,.. 

زوج باشد:  i و اگر 

j=1,3,5,7… i-1,i+1,… 

 

کرونیک را می توان حل -انتگرال مربوط به رابطه کرامرز  i=jبا این روش بدون در نظر گرفتن رفتار 

 کرد

 : تابع دی الکتریک1-4-1

مختلط عرضی  رفتار الکتریکی هر ماده با تابع دی الکتریک آن مشخص می شود. تابع دی الکتریک

(ω)Ԑ [.4]را بصورت معادله ی زیر نوشت توصیف گرخواص اپتیکی یک ترکیب است , که می توان آن 

Ԑ(ω) = Ԑ1(ω) + iԐ2(ω)               ( 1-9 )  

قوی است پیامدهای  ,به بسامد و بردار موجآن که وابستگی  ,گاز الکترونԐ(ω,k) دی الکتریک  تابع

برای توصیف پاسخ بلور به میدان  و ی های فیزیکی جامدات در برداشتهچشمگیری در مورد ویژگ

و به ساختار نواری الکترونی بلور بستگی دارد. بررسی تابع دی  بکار برده می شودالکترومغناطیسی 

تابع دی  .با استفاده از طیف نمایی اپتیکی در تعیین ساختار نواری کل بسیار سودمند است ,الکتریک

 الکتریک دارای دو سهم گذار بین نواری و درون نواری می باشد. بخش موهومی تابع دی الکتریک با در

اشغال نشده در سهم درون  حالت های اشغال شده به های نظر گرفتن همه ی گذارهای ممکن از حالت

 اختلال وابسته به زمان برای ω2Ԑ)(همچنین بخش موهومی تابع دی الکتریک نواری محاسبه می شود.
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 سریم اکساید تانسور دیساختار مکعبی  فاز حالت های الکترونی در وضعیت پایه می باشد. به دلیل

 :. قسمت موهومی تابع دی الکتریک با رابطه ی زیر داده می شوداستالکتریک این ماده قطری و همگن 

Ԑ2 (𝜔) = [
4𝜋2𝑒2

𝑚2  𝜔2] ∑ ∫ < 𝑖 ∣ 𝑀 ∣ 𝑗 >2  𝑓𝑖(1 − 𝑓𝑖) × 𝛿(𝐸𝑓 − 𝐸𝑖 − 𝜔)𝑑3(𝑘)        (9-1) 

 

تابع توزیع فرمی  if ,به ترتیب حالت اولیه و نهایی jو  i ,ماتریس دوقطبیمعرف  Mاین رابطه که در  

انرژی الکترون در حالت اولیه می باشد. سهم قسمت حقیقی تابع دی الکتریک  iEبرای حالت اولیه و 

)ω(1Ԑ گذار بین نواری ناشی از تحریک لبه . [11]کرونیک بدست می آید-با استفاده از روابط کرامرز

 حجمی می باشد. 9ناشی از تحریک پلاسمونهای جذب و گذار درون نواری 

   

Ԑ1(𝜔) = 1 +
2

𝜋
𝑃 ∫

𝜔´Ԑ2(𝜔´)𝑑𝜔´

(𝜔´2−𝜔2)

∞

0
           (1-5)  

 

 ضریب شکست و ضریب خاموشی 1-4-2

بستگی دارد. ضریب  k(ω)و  n(ω) چگونگی انتشار و گسیل امواج الکترومغناطیسی به ضریب شکست

د ثابت های اپتیکی مانن امواج را نشان می دهد.شکست میزان انتشار امواج و ضریب خاموشی پاشندگی 

ضریب شکست و ضریب خاموشی را میتوان برحسب سهم های موهومی و حقیقی تابع دی الکتریک 

مختلط بیان نمود. رابطه ی ضریب شکست و ضریب خاموشی با تابع دی الکتریک  بصورت زیر است 

[9]. 

n(ω)=(
1

√2
) √Ԑ1(𝜔) + √(Ԑ1(𝜔)2 + (Ԑ2(𝜔)2)            ) 1-6 ) 

 

k(ω)=(
1

√2
) √−Ԑ1(𝜔) + √(Ԑ1(𝜔)2 + (Ԑ2(𝜔)2)             ( 1-7 ) 

                                                             
4 Plasmon 
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ضریب خاموشی معیاری از میزان جذب پرتو الکترومغناطیسی توسط آن ماده است. ضریب خاموشی 

امواج  به معنای نفوذ سخت ,بمعنای عبور راحت امواج از درون محیط و ضریب خاموشی بزرگ ,کوچک

ضریب شکست بر حسب انرژی فوتون همان پاشندگی است. در نمودار  [.11]به درون محیط است 

ماده شفاف است و پاشندگی بهنجار  ,مواردی که ضریب شکست با افزایش انرژی و فرکانس زیاد شود

در مواردی که ضریب شکست با افزایش انرژی کم می شود جذب اتفاق می افتد و پاشندگی  .داریم

 [.12]نابهنجار داریم 

 گی بازتابند  1-4-3

جامعی  اندازه گیری ضریب بازتاب نور, تحت تابش عمودی بر روی یک ساختار بلوری می تواند اطلاعات 

تابعی مختلط است که در سطح بلور  ,R(ω)را در مورد این سیستم در اختیار ما بگذارد. ضریب بازتاب 

تعریف شده و  E(inc)به میدان الکتریکی فرودی  E(ref)به صورت نسبت میدان الکتریکی بازتابیده 

 .[19]( داده می شود8-1با رابطه ی )

    

R(ω)=|
√Ԑ(𝜔) −1

√Ԑ(𝜔) +1
|

2

                       (1-8)  

 

( به ضریب بازتاب تحت تابش عمودی 4-1با رابطه ی ) k(ω)ضریب خاموشی  ,n(ω)ضریب شکست 

 [.19]مربوط می شوند

 

R(ω)=
(−1+𝑛)2  +𝑘2

(1+𝑛)2+𝑘2                        ) (1-4  
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جذب 1-4-4  

الکترون  ,ضریب جذب یک ماده تعداد فوتون های جذب شده بر واحد طول است. در اثر جذب فوتون

ها از نوار ظرفیت به نوار رسانش برانگیخته می شوند. جذب فوتون توسط الکترون ها جذب بین نواری 

تابع  ω(2Ԑ(ومیو موه 1Ԑ)ω(ضریب جذب با رابطه ی زیر به قسمت های حقیقی [.15]نامیده می شود

 .[16دی الکتریک مربوط می شود]

I (ω) = √2 
𝜔

𝑐
 [(Ԑ1

2(ω)+Ԑ2
2(ω))

1

2-Ԑ1(ω)]
1

2                     (1-11)  

 

 1-4-5 اتلاف انرژی5

)پلاسمون ها( به داخل طیف اتلاف انرژی دربردارنده ی تحریک دسته جمعی الکترون های ظرفیت 

فرکانس نوسان دسته جمعی گاز الکترونی , 6اشغال شده در نوار ظرفیت است . فرکانس پلاسما های حالت

و فرکانس آستانه بین انتشار امواج درون ماده و انعکاس قوی از سطح آن می باشد. بنابراین الکترون 

را از دست می دهند تا پلاسمون  ,سمونیمعادل مضرب صحیحی از انرژی پلا ,های فرودی مقداری انرژی

ها را تحریک کنند. این پلاسمون ها به صورت قله های متوالی در طیف اتلاف انرژی الکترون ها ظاهر 

 [.19،16]طیف اتلاف انرژی با رابطه ی زیر داده می شود  .می شوند

 

L (ω)=Im[−
1

Ԑ (𝜔)
]=  

Ԑ2
2

Ԑ1
2 +Ԑ2

2     
           (11-1) 

 

رسانندگی اپتیکی  1-4-6  

یک فوتون می تواند الکترون را از حالت اشغال شده در نوار ظرفیت به حالت اشغال نشده در نوار رسانش 

برانگیخته می کند, به این گذار بین نواری رسانندگی اپتیکی و به جذب فوتون توسط الکترون ها جذب 

                                                             
5 Electron energy loss spectra 
6 Plasma Frequency 
 

https://www.google.com/url?sa=t&rct=j&q=&esrc=s&source=web&cd=5&cad=rja&uact=8&ved=0ahUKEwjFkZ_Wm-PKAhWLvnIKHak1AswQFghBMAQ&url=https%3A%2F%2Ffarside.ph.utexas.edu%2Fteaching%2Fplasma%2Flectures1%2Fnode6.html&usg=AFQjCNE0TSJKSwKLj2d27ekPqlGLabuGNA&sig2=KxaSrg2qLRo1th_jWEkE2g&bvm=bv.113370389,d.bGQ
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میزان  بیشترین  ,نقاطی که شاهد حضور قله هستیم دربین نواری گفته می شود. در نمودار رسانندگی 

مت قس ,قله ها در قسمت حقیقی رسانندگی اپتیکیموقعیت جریان رسانشی الکترون ها وجود دارد. 

در انرژی های مشابه اتفاق می افتد. بنابراین رسانندگی  ,ضریب خاموشیو  موهومی تابع دی الکتریک

 [.17] تعیین می شودبا معادله ی زیر  ومی باشد  ربوطم اپتیکی مربوط به گذارهای بین نواری

 

σ(𝜔) = (i
𝜔

4𝜋
)(1-Ԑ2(𝜔))            (1-12)  
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 2-1 نظریه تابعی چگالی7

کوانتومی شامل مولکول ها تابعی چگالی برای حل مسائل بس ذره ای  معرفی نظریه  به در این قسمت

نظریه های کلاسیک و مکانیک کوانتومی دو نظریه اصلی  .می پردازیم و جامدات در حالت پایه دستگاه

مورد استفاده برای توصیف اکثر قریب به اتفاق سیستم های فیزیکی می باشد. اما محدودیت اصلی آن 

این چارچوب ها دارای حل دقیقی هستند.  ها این است که تنها مساله های تک ذره ای و دو ذره ای در

برای بررسی سیستم های با بیش از دو ذره در حالت کلی بایستی از نظریه ها و تقریب های توسعه یافته 

و روش های محاسباتی استفاده کرد. راه کار های متعددی و مختلفی برای توصیف محاسباتی سیستم 

از تقریب ها و  ,توجه به مسائل و خواص مورد مطالعه های بس ذره ای بوجود آمده است که هر یک با

مدل های نظری استفاده می کند. یکی از نظریه های مهم و اساسی برای بررسی بسیاری از سیستم 

های بس ذره ای نظیر مولکول ها و بلورها نظریه تابعی چگالی است. استفاده از این نظریه به همراه 

 [.18]یف تک ذره ای از سیستم بس ذره ای می شودمنجر به یک توص 8شم -رهیافت کوهن

   

 2-1-1 سیستم بس ذره ای 

یک سیستم بس ذره ای از تعداد زیادی )بیش از سه ذره( برهم کنش دهنده تشکیل شده است. چنین 

مولکول, یا یک بلور باشد در این جا بحث ما در مورد بلور است و برای یک  ,سیستمی می تواند یک اتم

لتونی نوشتن هامی اولین گام ,سیستم بس ذره ای نظیر بلور بر مبنای اصول اولیه مکانیک کوانتومی

 .سیستم می باشد

H= ∑
−ħ2

2𝑚
 𝛻𝑖2

𝑖   + ∑
 –ħ2 

2𝑀𝐼
𝐼  ∇𝐼

2 − ∑
𝑍𝐼

∣𝑟𝑖−𝑅𝐼
∣𝐼,𝑖 𝑒2 + ∑

𝑒2

∣𝑟𝑖−𝑟𝑗∣𝑖,𝑗  +∑ 𝑍𝐼𝑍𝐽
𝑒2

∣𝑅𝐼−𝑅𝐽∣
        𝐼,𝐽     (2-1)  

 

                                                             
7 Density Function Theory 
8 Kohn-Sham Theory  
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الکترون ام و  I به ترتیب مکان یون irو  IR ,جرم الکترون و یون معرف به ترتیب mو iMدر این رابطه 

i می باشد. جمله ی طرف راست رابطه ی بالا به ترتیب توصیف کننده انرژی جنبشی الکترون ها و   ام

 [.14]یون هستند–الکترون و یون -الکترون ,یون-الکترونیون ها و برهمکنش های 

 2-1-2 تقریب بورن-اپونهایمر5

هامیلتونی بالا همزمان دینامیک الکترون ها و یون ها را توصیف می کند برای ساده کردن و حل آن از 

( 2111این نکته استفاده می شود که چون جرم نوعی یون ها خیلی سنگین تر از الکترون هاست حدود)

 برابر لذا تنها جمله کوچک در عبارت مذکور, ضریب 
1

MI
در جمله ی دوم را می توان بصورت یک جمله  

 [.21]ی اختلالی در نظر گرفت و کل هامیلتونی را برحسب آن بسط داد

 

H= ∑
−ħ2

2𝑚
 𝛻𝑖2

𝑖   − ∑
𝑍𝐼

∣𝑟𝑖−𝑅𝐼
∣𝐼,𝑖 𝑒2 + ∑

𝑒2

∣𝑟𝑖−𝑟𝑗∣𝑖,𝑗                         (2-2)  

𝐼∇( از جمله2-2در رابطه )  
2 ∑

−ћ2

2MI
 I     مقایسه بابه علت کوچک بودن در ∑

−ħ2

2m
 ∇i2

i     صرف نظر

∑ , جمله ی  𝑅𝐼وRJ مقادیر با توجه به ثابت بودن شده است. 𝒁𝑰𝒁𝑱

𝒆𝟐

∣𝑹𝑰−𝑹𝑱∣
   𝑰,𝑱  نیز بصورت مقدار ثابتی

که در ویژه توابع تغییری ایجاد نمی کند. هرچند اعمال تقریب بی درو,  به هامیلتونی اضافه شده است,

امیلتونی بس ذره ای را به هامیلتونی بس الکترونی کاهش می دهد اما حل بخش الکترونی دستگاه ه

های بس ذره ای نیز بسیار مشکل است . با کمی دقت می توان دید که منشا پیچیدگی این هامیلتونی 

, مربوط به جمله ی سوم است که مربوط به برهمکنش الکترون ها با هم است ودر صورت حذف آن

∑=H)هامیلتونی را بصورت جمع هامیلتونی های تک الکترونی نوشت  ℎ𝑖𝐼  Nبنابراین حل دستگاه  (

ع الکترون مان-دستگاه تک الکترونی کاهش می یابد. اما حضور برهمکنش الکترون Nالکترونی به حل 

ی به مبه عبارت دیگر این جمله منشا پدیده ی مه از جداسازی دستگاه به بخش تک الکترونی می شود.

                                                             
9 Born-Openheimer Approximation 
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نام هبستگی بین الکترون ها می شود که موجب نوعی حرکت و دینامیک جمعی در الکترون ها شده و 

 [.21]سازد ه های تک الکترونی ناممکن میتوصیف سیستم را با استفاده از معادل

 2-1-3 تقریب الکترون مستقل11

  ,هامیلتونی بس الکترونییکی از راه کارهای مهم برای غلبه برمشکلات ناشی از حضور همبستگی در 

جایگزینی آن با جمله هایی از نوع برهمکنش الکترون با یک پتانسیل خارجی است. در این راه کار فرض 

ل در اولین مد .میشود که هر الکترون با پتانسیل موثر ناشی از بقیه الکترون ها برهمکنش می کند

    –ارائه داد که در آن برهمکنش الکترون  1428در سال  11چارچوب روش پتانسیل موثر را هارتری

نامیده می شود جایگزین  H(V(الکترون با معادل آن در الکترومغناطیس کلاسیک که  پتانسیل هارتری 

 [.18]کرد

H= ∑
−ħ2

2𝑚
 𝛻𝑖2

𝑖   +∑ 𝑉𝑒𝑥𝑡(𝑟𝑖)𝑖 + ∑ 𝑉𝐻 (𝑟𝑖)𝑖       (9-2) 

 

𝑉𝐻(𝑟) = ∫ 𝑑𝑟´  
𝑒𝑛(𝑟 ´)

∣𝑟−𝑟 ´∣
                                                            (9-2) 

 

به وضوح هامیلتونی بدست آمده جدا پذیر بوده و به بخش  .چگالی الکترونی است n(r)  در این رابطه

های تک الکترونی تقسیم می شود. به همین دلیل به این تقریب )و همه ی تقریب های مبتنی بر روش 

شبه پتانسیل موثر( تقریب الکترون مستقل )یا غیر برهمکنشی( گفته می شود. دلیل این نامگذاری 

کترون در دستگاه بس الکترونی است. هامیلتونی هارتری با توجه ال–بخاطر حذف برهمکنش الکترون 

الکترون قادر به تولید تابع موج واقعی دستگاه نیست اما با قبول این فرض -به حذف برهمکنش الکترون

ظار الکترون را شامل می شود میتوان انت-که پتانسیل هارتری قسمت اعظم پتانسیل برهمکنش الکترون

فاصله کمی با مقادیر واقعی  9و چگالی الکترونی بدست آمده در تقریب هارتریداشت که انرژی کل 

                                                             
10 Independent (noninteracting) electron approximation 
11 Hartree 
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داشته باشند. هامیلتونی کاملتری که در چارچوب تقریب الکترون مستقل ارایه شده و امروزه مبنای 

. این هامیلتونی بر پایه [18]شم است -بسیاری از کارهای نظری و محاسباتی می باشد هامیلتونی کوهن

 تابعی چگالی و برای توصیف حالت پایه دستگاه های بس الکترونی توسعه پیدا کرده است.نظریه 

 2-1-4 قضایای هوهنبرگ-کوهن12

نظریه تابعی چگالی از دو قضیه اساسی تشکیل شده است که قضیه نخست بیان می کند که در دستگاه 

کلیه ویژگی های  ,از آن های بس الکترونی چگالی حالت پایه یک متغیر اساسی است و با استفاده

این دو قضیه را مطرح کردند. در قضیه  1469دستگاه قابل استخراج است. هوهنبرگ و کوهن در سال 

اول ثابت شد که چگالی حالت پایه بصورت یکتایی هامیلتونی حاکم بر دستگاه بس الکترونی را تعیین 

تا هنگام حل دستگاه های بس ذره  ارزش اصلی این قضیه این است که به ما اجازه می دهد. می کند

ب ه مراتبای به جای جستجوی توابع موج دستگاه بدنبال چگالی حالت پایه ی دستگاه باشیم که 

تابع موج یک دستگاه بس الکترونی به . پیچیدگی های ریاضی کمتری از تابع موج بس ذره ای دارد

 ی فقط به یک مختصه مکان بستگیمختصات فضایی تمام الکترون ها وابسته است در حالی که چگال

در قضیه ی دوم این مطلب اثبات می شود که انرژی کل هر سیستم بس الکترونی نسبت به چگالی  .دارد

  :[14]حالت پایه ی آن از یک اصل وردشی تبعیت می کند یعنی

E [𝑛→I] = T [𝑛→(𝑟)] + ∫ 𝑑3 𝑟→n(𝑟→) 𝑉𝑒𝑥𝑡(𝑟→) +𝐸𝑖𝑛𝑡[n(𝑟→)]            (2-5)                         

 

قرار دارد و چگالی الکترون های  𝑟→(extV(که تحت پتانسیل خارجی  الکترون Nدستگاهی متشکل از  

r1)و تابع موج حالت زمینه غیر تبهگن بصورت ρ(r)آن دستگاه 
→, r2

→ … rN
→) ψ  را در نظر می است

فرض می کنیم پتانسیل خارجی  دیگری  است. elEو انرژی حالت زمینه را  Hگیریم. هامیلتونی دستگاه 

r1)غیر تبهگن  با حالت زمینه ρ(𝑟→)همان چگالی  ´𝑉  (→𝑟)مانند
→, r2

→ … rN
→) 𝜓´  .را ایجاد کند

                                                             
12 Hohenberg-Kohn Thearem 



  

18 
 

r1. واضح است که نشان می دهیم  ´𝐻  در این حالت هامیلتونی دستگاه را با 
→, r2

→ … rN
→) 

ψ=(r1
→, r2

→ … rN
→) 𝜓´  زیرا این دو ویژه توابع غیرهمگن دو هامیلتونی 𝐻´و H.هستند 

 

H=−
ħ2

2𝑚
 ∇2 +Vext +Ve-e                   (6-2) 

 

H´= =−
ħ2

2𝑚
 ∇2+V´

ext+Ve-e              (7-2) 

 

 طبق ویژگی انرژی حالت زمینه و برای تابع موج حالت زمینه ی غیرتبهگن داریم

 

Eel= ˂ψ∣H∣ψ> < ˂ψ  ́∣H∣ψ´>               )8-2( 

 

 

Eel=˂ψ´∣H-H´+H´∣ψ´>=˂ψ´∣H-H´∣ψ´>+˂ψ´∣H´∣ψ´>=˂ψ´∣V´
ext-Vext∣ψ´>+E´

el 

 

=∫ψ  ́* (Vext-V
´
ext) ψ

´ dr⃗+E´
el=∫ρ(r⃗) (Vext-V

´
ext)dr⃗+E´

el 

 

E´
el=˂ψ´∣H´∣ψ´>˂ψ∣H´∣ψ> 

 

E´
el ‹ ˂ψ∣H´-H+H∣ψ>=˂ψ∣H´-H∣ψ>+˂ψ∣H∣ψ>=˂ψ∣V´

ext-Vext∣ψ>+Eel 

 

=∫ ψ*(V´
ext-Vext)ψdr⃗+Eel=∫ρ(r) (V´

ext-Vext)dr⃗+Eel 

 

 اگر طرفین نامعادله ها را با هم جمع کنیم :

Eel+E´
el˂Eel+E´

el                            ( 4-2) 
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ترونی ی گوناگون منجر به چگالی الکمتناقضی است . بنابراین فرض اینکه پتانسیل خارجرابطه  نتیجه 

   𝑟→(extV(با پتانسیل خارجی یکتای یکسان در حالت زمینه می شود صحیح نیست بلکه چگالی 

 .است متناظر

 

 2-1-5 رهیافت کوهن-شم13

کوهن و شم روشی را برای کاربردی کردن نظریه تابعی چگالی ابداع کردند. آن ها یک  1465در سال 

لی حالت امسئله بس الکترونی در نظر گرفتند که چگالی حالت پایه آن با چگ سیستم کلی برای حل

 اما تابع موج آن ساده تر است.  پایه سیستم اصلی یکسان بود,

شم-روش های حل معادله تک ذره ای کوهن  6-1-2 

 دستدادند بشم توسط نظریه تابعی چگالی و رهیافتی که کوهن و شم ارائه -معادلات تک ذره ای کوهن

. اکنون آنچه برای ما اهمیت دارد شناخت روش های حل این معادلات و انتخاب روشی است که آمد

  (با توجه به اینکه برای بدست آوردن توابع موج الکترونی .مطابق با خواسته های مساله ما می باشد

    𝜓𝑖(𝑟  کترونی به چگالی ابر الدر هامیلتونی  پتانسیلباید هامیلتونی را بدانیم و از طرف دیگر جملات

بستگی دارند. لذا این معادلات بصورت خودسازگار حل می شوند به این معنی 𝜓𝑖(𝑟     (و در نتیجه به

و از روی این حدس اولیه  که در شروع محاسبات باید با یک حدس اولیه چگالی الکترونی انتخاب شود

و پتانسیل تبادل  (V)پتانسیل خارجی ,(HV)پتانسیل موثر )منظور مجموع پتانسیل های هارتری

پتانسیل موثر بدست آمده در مرحله شامل است( بدست آید. با حل معادله شرودینگر  (xcV)همبستگی

 انرژی و چگالی الکترونی جدیدی بدست می آید. ,قبل

H=[−
ħ2

2𝑚
 ∇2+V(r)+VH(r)+Vxc(r)]ψiI=Ԑi ψi(r)            )11-2   ) 

 

                                                             
13 Kohn-Sham Theory 
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Vxc=
δExc(r)

δn(r)
                                                               (11-2) 

-هنمعادله کو .استفاده  می کنند که تاکید کنند که این مشتق معمولی نیست δاز  dدر اینجا بجای  

 [:22]حل می کنیم را شم برای توابع موج تک ذره

 

𝑛𝑘𝑠 (r)=2∑ 𝜓𝑖(𝑟)𝑖 𝜓𝑖
*                            )12-2( 

 

اشند اگر هر دو چگالی یکسان ب شود.بالا مقایسه می  الکترونی چگالی الکترونی محاسبه شده با چگالی

پس این چگالی چگالی حالت پایه است و می توان آن را برای محاسبه انرژی کل مورد استفاده قرار داد 

 و اگر دو چگالی متفاوت باشند چگالی آزمایشی الکترونی باید تغییر کند.

 2-2 نظریه ساختار نواری 14

از جواب معادله شرودینگر توصیف می شود. جواب های  خواص الکترون ها در داخل نیمرسانا با استفاده

معادله ی شرودینگر, ساختار نواری مربوط به الکترون ها را به دست خواهد داد.  مسئله  ی مربوط به 

نواری در مواد بلوری, به طور فزاینده ای نسبت به دیگر مسائل که مربوط به ساختار غیر ساختار  تعیین 

 هیازنظر ,زیرا توابع موج مربوط به الکترون ها در یک ساختار بلوریساده خواهد شد  ,بلوری هستند

پیروی می کنند. در محاسبه ی ساختار نواری مربوط به مواد نیمرسانا دو روش کلی وجود دارد:  15بلوخ

 الف( روشی که نوار رسانش و نوار ظرفیت را بطور کامل توصیف می کند. ب( روشی که ساختار نواری

که مدل   را در لبه ی نواری توصیف می کند. این روش روش دقیق تری است و نظیر روش اختلالی است

k.p   ادامه در .روش های اول هستند در زمره ی نامیده می شود. مدل شبه پتانسیل و مدل امواج تخت

 [.29]به اجمال معرفی شده اند این مدل ها 

                                                             
14 Theory of Band Structure 
15 Theory of Ernst Bloch 
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 2-2-1 امواج تخت16 

اگر بخواهیم یک سیستم متناوب مانند بلور را مطالعه کنیم بر طبق قضیه بلوخ توابع موج باید از یک 

بردار شبکه می باشد, تشکیل می شود. موج تخت که   iaکه    k+r)= uia (kuفاز و یک بخش تناوبی 

بلوخ  قضیه جواب معادله شرودینگر در حضور یک پتانسیل خارجی ثابت است از جمله توابعی است که

برای آن برقرار می باشد. بنابراین از این تابع پایه برای سیستم های متناوب استفاده میشود. علاوه بر 

بنابراین با استفاده از امواج  .این امواج تخت متعامد بوده و یک مجموع پایه کامل تشکیل می دهند

بع پایه رخ نمی دهد. با توجه به اینکه خطای ناشی از برهم نهی توا  ,در محاسبات مربوط به انرژی ,تخت

و لذا محاسبات مشقات انرژی )نیرو و تنش( بطور تحلیلی و کاملا  استمشتق گیری از موج تخت ساده 

ساده می باشد. همچنین از آن جایی که این امواج با اتم حرکت نمی کنند, همه فضای یک سیستم را 

ع ف دقیق تابع موج در نزدیکی هسته که تغییرات تاببا دقت یکسان توصیف میکنند. البته برای توصی

لوله ها و سطوح به   ,موج زیاد است و همچنین برای توصیف سیستم های کم بعد مانند مولکول ها

دربسته های  .[29]امر, باعث افزایش محاسبات می شودموج تخت نیاز است که این  عتعداد زیادی تاب

شم استفاده می کنند برای از بین بردن این -محاسباتی که از امواج تخت برای بسط تابع موج کوهن

در نزدیکی  17مشکل شگردهای متفاوتی را بکار می گیرند مثلا در بسته های محاسباتی کوانتوم اسپرسو

 .هسته از شبه پتانسیل استفاده می کنند

 

 2-2-2 انرژی قطع 18

 تابع یک موج تخت در حالت پایه را بصورت زیر نیز نوشت:می توان 

 

𝜓𝑛,𝑘(𝑟→) = ∑ 𝐶𝑛,𝑘𝐺→ (𝐺→)𝑒𝑖(𝑘→+𝐺→)𝑟→
    (2-19       )                             

                                                             
16 Tight binding method 
17 QUANTUMESPRESSO 

 
18 Cut of energy 

https://www.google.com/url?sa=t&rct=j&q=&esrc=s&source=web&cd=2&cad=rja&uact=8&sqi=2&ved=0ahUKEwi5teHboePKAhVJ83IKHW5uC9EQFggjMAE&url=http%3A%2F%2Fwww.quantum-espresso.org%2F&usg=AFQjCNEfFjDGIKTUuoORR75o-vyODKyg-A&sig2=N1dd8te_UGEfsL83S7sJPg&bvm=bv.113370389,d.bGQ
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 نیزG کمیتشماره نوارهایی است که توسط الکترون اشغال شده است.  nبردار موج  و  kکه در آن 

برای اینکه این توابع موج محدود شوند از این نکته  .بردار شبکه وارون در منطقه اول بریلوئن است

برای صفحات با انرژی جنبشی زیاد کوچکتر از ضرایب  𝐶𝑛,𝑘استفاده می شود که ضرایب بسط یعنی 

 نظیر برای صفحات با انرژی جنبشی کم است. 

) 
ħ2

2𝑚
 ∣ 𝑘→ + 𝐺→ ∣2     (2-91)                            

انجام شود فقط جملاتی نگه  →𝐺 جمع بندی روی تمام مقادیر مجاز  ( بجای آنکه4-2لذا در رابطه ی )

که انرژی قطع نامیده می شود کمتر باشند.  ,آن ها از یک حد معین داشته می شود که انرژی جنبشی

عملا تعداد امواج تخت پایه را محدود کرده و  ,بنابراین با انتخاب حد بالای انرژی جنبشی امواج تخت

 کردهحجم محاسبات کاهش می یابد. برای انتخاب مناسب انرژی قطع معمولا از یک مقدار اولیه شروع 

اغماض  لقابهرجا که با افزایش بیشتر تغیرات انرژی کل سیستم   ,و به تدریح مقدار را افزایش می دهیم

 [.29]انرژی قطع انتخاب می شودان کمترین مقدار به عنو ,شود

 2-2-3 شبه پتانسیل15

شبه پتانسیل , پتانسیل موثری است که برهمکنش بین الکترون های ظرفیت را با یون های یک بلور 

)هسته و الکترون های نوارهای کاملا پر( به گونه ای بیان می کند که استفاده از آن بجای پتانسیل 

می شود که در خارج از ناحیه مغزه بر تابع موج اصلی منطبق ودر  واقعی منجر به پیدایش شبه تابعی

داخل ناحیه مغزه صاف و بدون گره است. بنابراین در محاسبات بلوری که با شبه پتانسیل انجام می 

گیرد به تعداد امواج تخت کمتری)جهت بسط تابع موج( در مقایسه با پتانسیل اصلی نیاز است. در نتیجه 

حجم محاسبات را نیز کاهش می دهد. از میان انواع  ,من انعکاس خواص واقعی بلورشبه تابع موج ض

                                                             
19 Pseudopotential 
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بات مربوط . محاسهستندشبه پتانسیل های ابتدا به ساکن از اهمیت بیشتری برخوردار  ,شبه پتانسیل ها

 .[25] ا براصول اولیه کوانتومی استوارندبه این نوع شبه پتانسیل ه

 2-2-4 شبه پتانسیل فوق هموار

ی از اهداف شبه پتانسیل ها , تولید شبه پتانسیل هایی است که تا حد امکان هموار باشند ودر عین یک

حال دقیق بمانند. برای مثال در محاسبه موج تخت, توابع ظرفیت در مولفه های فوریه بسط داده 

وصیف ای تمیشوند. بنابراین مفهوم بیشترین همواری, رسیدن به کمترین فضای مورد نیاز فوریه بر

به حالت  پایسته می رسند, اما معمولا همواری از  در این روش  پتانسیل ها ویژگی های ظرفیتی است.

ین ا .برای رسیدن به محاسبات دقیق استفاده از یک نوع تبدیل است ,راه دیگر مرسوم بین می رود.

 21اتربیلتتبدیل توسط بلاخ و وبطور سریع بیان میکند. این  تبدیل تغییرات سریع چگالی حول هر یون را

ن تابع دیگر ای ,نوشتدر این تبدیل میتوان پتانسیل غیر موضعی را به فرم یک تابع هموار   .پیشنهاد شد

تفاوت تابع پایسته با تابعی که پیوسته نیست )هم برای تابع تمام الکترونی و هم برای  پایسته نیست .

 :[26-27]ان داده می شود نش زیرشبه تابع ( با استفاده از رابطه ی 

𝜑~=Rψ~ (2-51)                                      

 

∆𝑄𝑠,𝑠´=∫ 𝑑𝑟 ∆𝑄𝑠,𝑠´ 
𝑅𝐶

0
I                                                                (2-61)  

: که  

∆𝑄𝑠,𝑠´ (𝑟) = ∅𝑠
∗(𝑟)∅𝑠´ (𝑟) − 𝜑𝑠

∗~
 I𝜑

𝑠´
~  I         ( 2-71   ) 

 

 :[28]عمل میکند به این ترتیب تعریف میشود ~𝜓جدید غیر موضعی که رویپتانسیل 

 

Δvus
NL=∑ 𝐷𝑆,𝑆´𝑠,𝑠´ ∣βs> ˂βs∣                  (18-2) 

                                                             
20 Vanderbilt 
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که در آن :    

𝐷𝑆,𝑆´=𝛽𝑆,𝑆´+ Ԑ𝑆,𝑆´∆𝑄𝑆,𝑆´           (2-41)                                       

 

   .میتوان نشان داد که توابع همواردارای ویژه مقادیر کلی هستند 

 

[H-ԐsS]ψ=0                                         (21-2) 

 

 

H=-
1

2
∇2 + 𝑉𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙+δ𝑉𝑁𝐿

𝑢𝑠  (2-21)                               

 

  عملگر همپوشانی برای هر حالت اتمی است.s که 

 

S=1+∑ ∆𝑄𝑠,𝑠´𝑠,𝑠´ ∣βs> ˂𝛽𝑠´∣                               )22-2(  

 

با استفاده  در توافق با محاسبات الکترونی در بیشتر انرژی های مورد نظر است. چگالی کل Ԑویژه مقادیر 

ساخته می شوند. که می توانند با بخش هموار چگالی تمام الکترونی جایگزین  𝑄𝑠,𝑠´ (𝑟)∆از توابع 

´𝑄𝑠,𝑠∆  شرطشوند. مزیت  = است که می توان شبه تابع های هموار را بطور مستقل ساخت. این 0

 .[28]شوند تعیین CRتنها محدودیت این است که مقدار توابع در شعاع 

𝜓𝑠
҇ (𝑅𝑐)= 𝜓𝑠(𝑅𝑐) 

 

الی که دقت حه پتانسیل پایسته انتخاب کرد در بنابراین میتوان شعاع را خیلی بزرگتر از مقدارآن در شب

درمحاسباتی که از شبه پتانسیل فوق هموار  حفظ شود. sو عملگر ´𝑄𝑠,𝑠∆ مورد نظر با کمک توابع 

𝜓𝑖استفاده میشود جوابها برای توابع هموار
҇ (𝑟) بر طبق شرایط زیر راست هنجار می شوند 
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< 𝜓𝑖
҇ ∣𝑠^∣𝜓𝑖

҇ >=𝛿𝑖,𝑖´ 

 

 و چگالی ظرفیت به این ترتیب تعریف میشود:

 

𝑛𝑣(𝑟) = ∑ 𝜓𝑖
∗ ҇𝑜𝑐𝑐

𝑖 (r⃗)𝜓𝑖´(r⃗)+∑ ρ𝑠,𝑠´𝑠,𝑠´ ∆𝑄𝑠,𝑠´(𝑟)                           )29-2(  

در آن : که  

ρ𝑠,𝑠´=∑ < 𝜓𝑖
~

𝑖 ∣ 𝛽𝑠´ >< 𝛽𝑠 ∣ 𝜓𝑖
~ >  (2-92)                                

 

 جواب ها با کمینه کردن انرژی کل بدست می آیند:

Etotal=∑ < ψn
~ ∣ (−

1

2
∇2 + Vlocal

ion + ∑ D
s,s´
ion ∣ βs >< βs´ ∣) ∣ ψn

~ >s,s´
occ
i +

Ehartree[nv] + EII + EXC[nv]                                                                             

 اگر شبه پتانسیل یون بدون استتار را با رابطه ی زیر تعریف کنیم  :

 

𝑉𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙 
𝑖𝑜𝑛 ≡ 𝑉𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙 − 𝑉𝐻𝑥𝑐 (2-62      )                                          

 

                                 𝑉𝐻𝑥𝑐 = 𝑉𝐻 + 𝑉𝑥𝑐  

 و همین طور

             𝐷
𝑠,𝑠´
𝑖𝑜𝑛 ≡ 𝐷𝑠,𝑠´ − 𝐷

𝑠,𝑠´
𝐻𝑥𝑐 (2-72  )                                   

 

      𝐷
𝑠,𝑠´
𝐻𝑥𝑐=∫ 𝑑𝑟𝑉𝐻𝑥𝑐 (𝑟→)∆𝑄𝑠,𝑠´(𝑟→) (2-82                             )  

 

 این روابط به مسئله ویژه مقدار کلی زیر می رسند

 

[−
1

2
∇2 + 𝑉𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙+δ𝑉𝑁𝐿

𝑢𝑠-Ԑ𝑖𝑠^]𝜓𝑖
~=0  (2-42                                 )  

 (2-25)  
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   𝛿𝑉𝑁𝐿
𝑢𝑠مساله ای  خوشبختانه چنین  .( بدست می آید18-2با جمع بر روی یون های معادله ) که

 .پیچیدگی خاصی را با روش های تکرار شونده ندارد

 

 (LDA) 21تقریب چگالی موضعی2-3

بر اساس این که اغلب فلزات را می توان با تقریب مناسبی به منزله ی یک 1465شم در سال -کوهن

چگالی موضعی  گاز الکترونی آزاد در نظر گرفت که تغییرات چگالی بار در داخل آن ها آرام است, تقریب

(LDA)با فرض اینکه سیستم   ,در این تقریب .تبادلی پیشنهاد دادند–برای توصیف تابعی همبستگی  را

 بصورت زیر بازنویسی می شود  XCEدر هرعنصر حجمی مانند یک گاز الکترونی همگن عمل کندتابع  

𝐸𝑥𝑐
𝐿𝐷𝐴[𝑛(𝑟)] = ∫ 𝑛(𝑟)Ԑ𝑥𝑐

𝑢𝑛𝑖𝑓 (𝑛(𝑟))𝑑𝑟 (2-91                            )  

 

 XCEگاز الکترونی همگن برهمکنشی با چگالی ثابت,  متکی براین واقعیت است که برای  LDAاهمیت 

را میتوان بطور دقیق توسط محاسبات بس ذره ای کوانتومی محاسبه کرد. در این تقریب انرژی تبادلی 

 :برابر است با 

𝐸𝑥𝑐
𝐿𝐷𝐴[n(r)]= ∫ 𝑛(𝑟)Ԑ𝑥

𝑢𝑛𝑖𝑓(𝑛(𝑟))𝑑𝑟                                                    (2-91)  

 که بصورت تحلیلی قابل حل است. انرژی همبستگی نیز بصورت زیر بیان میشود:

 

𝐸𝑐
𝐿𝐷𝐴[n(r)]=∫ 𝑛(𝑟)Ԑ𝑐

𝑢𝑛𝑖𝑓(𝑛(𝑟))𝑑𝑟                                   (2-92)  

 

تر است و با استفاده از شبیه سازی مونت کارلوی کوانتومی می محاسبه قسمت  همبستگی پیچیده 

  [.24]توان آن را تخمین زد

 

                                                             
21 Local Density Approximation (LDA) 
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 )GGA(22تقریب شیب تعمیم یافته2-4

, چگالی بار یکنواخت یا بعبارت دیگر کند تغییر در سراسر سیستم است.  LDAفرض اساسی در روش 

با این وجود در برخی از سیستم ها تغییرات چگالی بار در نواحی مختلف شدید است. و به اصطلاح 

تابعی  ,علاوه بر خود چگالی الکترونی GGAچگالی بار همگن نیست. تابع همبستگی تعادلی در تقریب 

تمایل به بهبود مقادیر انرژی کل و پارامتر  LDA,  GGAلکترونی نیز هست. در مقابل از شیب چگالی ا

همچنین بطور قابل توجهی خواص حالت پایه اتم های  .(Perdew et al,1992)های ساختاری دارد

 را بهبود می بخشد d9سبک و ترکیبات جامد آن ها و همچنین خواص محاسبه شده ی فلزات واسطه 

 :نرژی تبادلی در این مدل برابر است با ا

Ex
GGA[nI]=∫ n(r)Ԑx

unif (n(r))Fx(n(r), ∇n(r))dr                  

 

به عنوان فاکتور بهبود تبادلی در نظر گرفته میشود که تاثیرات  شیب چگالی در  xFدر معادله ی اخیر 

 :بصورت زیر نوشته می شود GGAاین جمله گنجانده می شود. و انرژی همبستگی 

 

𝐸𝑐
𝐺𝐺𝐴[nI]=∫ 𝑛(𝑟){Ԑ𝑐

𝑢𝑛𝑖𝑓
(nI)+𝐻𝑐 (nI,∇𝑛(𝑟))}dr                         

 

اخرین جمله در معادله ی بالا مربوط به تصحیح شیب چگالی است. در طی سال های اخیر نسخه های 

معرفی شده که سعی در بهبود پیش  PBEsolو PW91 , PBEازجمله  GGAمتفاوتی از روش 

همبستگی –در تصحیحات شیب چگالی در تابعی انرژی تبادلی  .گویی و توصیف خواص مواد دارند

تخمین پایین تری از ثابت شبکه تعادلی دارد. در حالی که در   LDAدر بسیاری از مواد .[24] است29

GGA  ثابت شبکه بزرگتری نسبت به مقدار تجربی بدست می آید. با توجه به اینکه  دیگر خواص

                                                             
22 Generalized Gradient Approximations (GGA) 
23 Exchange-correlation energy 

(2-99)  

(2-99)  
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ه هستند, نسبت به ثابت شبک مغناطیس و... ,فرکانس های فونونی  ,تعادلی سیستم از قبیل مدول کپه ای

 استفاده از تابعی که تخمین نزدیکتری به تجربه داشته باشد حائز اهمیت است.

 افزار مورد استفاده برای انجام محاسبات در این پایان نامه  معرفی نرم 2-5

  :(pwscf)کد اسپرسو2-5-1

نرم افزاری چند منظوره برای محاسبات ابتدا به ساکن در سیستم های ماده   ,نرم افزار کوانتوم اسپرسو

از این  کار می کند. (DFT)چگال )تناوبی و بی نظم ( می باشد که بر پایه ی نظریه ی تابعی چگالی 

نرم افزار بصورت گسترده در بررسی و شبیه سازی نانو ساختارها استفاده می شود. کلمه اسپرسو به 

 :[91]معنای قهوه فشرده است که مخفف کلمات زیر می باشد

(Open Source Package for Research in Electronic Structure,Simulation and 

Optimaization) 

 توانایی زیر برنامه های  کوانتوم اسپرسو  2 -2-5

 

 CPو  pwscf ,FPMDاین برنامه برای کار در محیط لینوکس نوشته شده و دارای سه کد مجزای 

می باشد. که هر سه ی آن ها بر پایه ی نظریه تابعی چگالی کار می کنند و برای انجام محاسبات از 

. همچنین این بسته ی نرم افزار ی قابلیت محاسبه وندشامواج تخت به همراه شبه پتانسیل استفاده می 

 .[91]را دارد LDA+Uو  LDA , GGAهمبستگی مانند -ی اکثر تقریب های انرژی تبادلی

 pwscfتوانایی زیر برنامه ی  2-5-3

 .و بهینه سازی ساختار یونیی, تنش  ,محاسبه ی نیروهای بین اتمی 2-5-9-1  

 .اوپنهایمر با تغییرات سلول-مولکولی در حالت پایه سطح بورنمحاسبه دینامیک   2-5-9-2

 .قطبش ماکروسکوپی و میدان الکتریکی محدود از طریق تئوری مدرن قطبش محاسبه 2-5-9-9

 ترمودینامیک.محاسبه ی انرژی آزاد سطح در سلول ثابت از طریق  2-5-9-9
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ه شم با استفاد-معادلات کوهن جوابهای ویژه توابع و ,محاسبه ی انرژی حالت پایه ی سیستم 2-5-9-5

  .از حل خود سازگار سیستم

 .محاسبه ی فرکانس فونون ها با استفاده از نظریه اختلالی تابعی چگالی 2-5-9-6
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  فصل سوم

 

  بررسی خواص الکترونی

 و

حجمیاپتیکی سریم اکساید در حالت   
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 مقدمه  3-1

 بررسی شدند. مکعبی فازدر حجمیالکترونی سریم اکساید در حالت  ,خواص ساختاری کاردر این 

جام ان محاسبات  در حالت پایه می باشد. ,طول پیوند ,محاسبات ساختاری شامل بررسی ثابت شبکه

شامل  پتیکیالکترونی شامل ساختار نواری و چگالی حالت های جزئی و کلی و محاسبات اشده در اینکار 

تیکی اتلاف در رسانندگی اپ ,مقدار بازتابندگی ,ضریب خاموشی ,ضریب جذب ,بررسی تابع دی الکتریک

. این محاسبات با استفاده از شبه پتانسیل فوق هموار در چهارچوب نظریه ی تابعی چگالی و با بودند

  شدند.وکدمحاسباتی کوانتوم اسپرسو انجام  LDA,و  GGAتقریب های 

 تعیین پارامترهای ورودی  3-2

می باشد. در سلول واحد  =0A911.5  a=b=cثابت شبکه ی تجربی دارای (2CeO) سریم اکساید

برای آن ها که ( بوده 1،1،1( و )1.25،1.25،1.25به ترتیب ) Ceو  O های اولیه ی آن موقعیت اتم

α = β = γ =  05d2 6s 24f [Xe]( یک فلز  و دارای آرایش الکترونیCe. سریم )[1]دنمی باش 90°

است. سلول واحد بلور سریم اکساید در  42p 22s 21s( یک غیر فلز با آرایش الکترونی Oو اکسیژن )

 ( نشان داده شده است. 1-9در شکل ) Oو  Ceشامل اتم های  مکعبیفاز 

 

[1]مکعبی ( : سلول واحد بلور سریم اکساید در فاز 1-9شکل )  
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 بهینه سازی پارامتر های ورودی  مورد نیاز برای انجام محاسبات  3-3

برای انجام محاسبات از مهمترین مراحل  مناسب انتخاب شبه پتانسیل در انجام محاسبات نخست گام

 شکل ساختار نواری و پارامتر تعادلی شبکه به شدت به انتخاب  ,انجام کار است زیرا اندازه ی گاف

است. در این انتخاب باید توجه داشت که شبه پتانسیل بکار رفته برای اتم  وابستهسیل شبه پتانمناسب 

همبستگی باشند. یکی از معیارهای مناسب -های یک ترکیب دارای تقریب یکسانی در جمله ی تبادلی

برای انتخاب شبه پتانسیل نزدیک بودن خواص فیزیکی محاسبه شده نظیر پارامتر تعادلی شبکه با 

. شبه پتانسیل های مورد استفاده در این تحقیق همگی از نوع شبه پتانسیل فوق استر تجربی مقادی

 هموار می باشند. 

 بهینه سازی انرژی قطع  3-3-1

گام دوم در انجام محاسبات بهینه کردن انرژی قطع برای محدود کردن ضرایب بسط امواج تخت می 

که چون ضرائب بسط برای امواج تخت با  شداز این نکته استفاده  ,باشد. برای بهینه کردن این پارامتر

بنابراین می توان این ضرایب را برای صفحاتی که انرژی  ,به تدریج کاهش می یابند زیادانرژی جنبشی 

بیشتر می شود صفر در نظر گرفت و تنها جملاتی را نگه داشت که انرژی جنبشی و قطع نامیده می شود 

و حجم محاسبات کاهش  توابع پایه محدود می شود قطع پایین تر است.  با این کار تعدادآن ها از انرژی 

محاسبات خودسازگار برای  معین, kبه ازای یک تعداد نقاط , می یابد. به منظور یافتن انرژی قطع بهینه

 ررسیانرژی قطع متفاوت انجام می گیرد و میزان همگرایی انرژی کل هر یاخته برحسب انرژی قطع ب

با توجه به . بدست آمد( 2-9شکل ) از کارمی شود. مقدار انرژی قطع برای انجام محاسبات در این 

و  انرژی قطع برای محاسبه ی چگالی  Ry71 مقدار انرژی قطع برای سریم اکساید محاسبات انجام شده 

 .انتخاب شدند Ry077 بار الکترونی حدود 
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( : نمودار انرژی قطع برای سریم اکساید2-9شکل)  

 معین در منطقه اول بریلوئن kبهینه سازی تعداد نقاط  3-3-2

به منظور مش بندی این ناحیه است  kبعد از بهینه سازی انرژی قطع گام آخر بهینه سازی تعداد نقاط 

برای بهینه کردن تعداد نقاط . شد انجام 29پک–. مش بندی ناحیه ی بریلوئن توسط روش منخورست 

با افزایش این تعداد نقاط در هر راستا در منطقه ی اول  ی یک انرژی قطع بهینه شده و ثابت,به ازا

قاط تعداد ن کاردر این  شود.و میزان همگرایی کل یاخته بررسی می  آمدهبریلوئن انرژی یاخته بدست 

k  نشان داده شده( 9-9درشکل ) تایج این بررسین بدست آمد.  6*6*6بهینه شده برای سریم اکساید 

 است.    

 

   

 بهینه شده برای سریم اکساید k ( : نمودار تعداد نقاط9-9شکل )

                                                             
24 Monkhorst Pack 
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 محاسبه ی پارامتر تعادلی شبکه  4-3-3

 هکبعد از بهینه سازی پارامتر های مورد نیاز برای انجام محاسبات اولین کمیت فیزیکی قابل استخراج 

مقدار آن برای انجام مراحل بعدی محاسبات ساختار نواری و چگالی حالات ضروری است بهینه سازی 

یل بکار رفته تانسثابت شبکه می باشد. در واقع این کمیت معیار مناسبی برای تایید مناسب بودن شبه پ

ه کبا انتخاب پارامتر تعادلی شبکه ی آزمون ) ,در محاسبات می باشد. برای بهینه سازی ثابت شبکه

رایی و میزان همگ می آید معمولا همان ثابت شبکه تجربی می باشد( و تغییر آن انرژی کل یاخته بدست

واقع حجمی که به ازای آن انرژی کل یاخته کمینه می  آن نسبت به ثابت شبکه سنجیده می شود. در

و از آن جا ثابت شبکه  محاسبه می شود. ثابت شبکه  شدهشود به عنوان حجم بهینه در نظر گرفته 

در جدول محاسبه شده است.  LDA و GGAبا استفاده از دو تقریب  محاسبه شده در این کار نظری

 مقایسه شده است. زنی دیگران هایبا کارگزارش شده و ( 9-1)

 

LDA ,GGA با استفاده از دو تقریب CeO2 جدول )9-1( : مقادیر ثابت شبکه محاسبه شده برای 

 در این کار

 با

 تقریب

(A0)GGA  

 در این کار

با   

 تقریب

(A0)LDA  

دیگرانکار   

  با

 تقریب 

GGA(A0) 

 کار دیگران

 با

 تقریب  

)0LDA(A 

 مقدار تجربی

 

 گزارش شده  

(A0)  

78.5  91.5  

 [1]5.94 

[9]5.99 

 [1]5.98 

[9]99.5  [1]911.5  

 

 طول پیوند 3-4

در جدول  مقادیر آن است که  Oو  Ceمقدار طول پیوند بین اتم های  ,در اینکار از نتایج بدست آمده

 ( گزارش شده است.9-2)
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 LDA و GGA با استفاده از تقریب CeO2 جدول )9-2( : طول پیوند محاسبه شده برای 

 

[91 ]2.92   

 

51.2  

 با استفاده  Ce-Oطول پیوند  

 GGA  (0A)از تقریب 

 

[91]2.71 

 

51.9  

 با استفاده   O-Oطول پیوند  

 GGA (0A)از تقریب 

 

 [91 ]2.96   

 

24.2  

 با استفاده  Ce-Oطول پیوند 

 LDA    (0A)از تقریب 

 

[91 ]2.79 

 

95.9  

 با استفاده  O-Oطول پیوند 

 LDA  (0A)از تقریب 

 

 

 LDA تقریب با استفاده از 2CeO: بررسی ساختار الکترونی  3-5 

 ساختار نواری  3-5-1

تا  لازم است در ابتدا محاسبات خودسازگار انجام گیرد 2CeOبرای محاسبه ساختار نواری نیمرسانای

. نکته ی مهم بعد از انجام محاسبات خودسازگار شودانرژی فرمی برای رسم ساختار نواری مشخص 

انتخاب مسیر انتگرال گیری در ناحیه ی کاهش ناپذیر بریلوئن برای محاسبه ی نوارهای انرژی می باشد. 

 مکعبی( مسیر انتگرال گیری در فضای وارون برای محاسبات ساختار نواری در فاز 9-9در شکل )

 ای رسم ساختار نواری استفاده شد.ت صورت گرفته براز این مسیر در محاسبا است. مشخص شده
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به محاسساختار نواری سریم اکساید توسط کد محاسباتی اسپرسو  ,بعد از استخراج داده های ضروری

در محدوده  ساختار نواری محاسبات است.نشان داده شده ( 5-9در شکل ) نتیجه ی این محاسبه  .شد

یت نوار ظرف بیشینهرسانش و  نوار این محاسبات نشان داد که کمینه .انجام شد eV15 تا  -11ی انرژی 

ا استفاده ب سریم اکساید یک نیمرسانای با گاف نواری غیر مستقیم است.یعنی , در یک نقطه قرار ندارند

که . بدست آمد eV2.56  ( این ترکیبمستقیم غیر)گاف نواری از ساختار نواری محاسبه شده مقدار 

در توافق خوبی با گزارشات ارائه شده بر پایه محاسبات نظری اگرچه با مقادیر تجربی اختلاف دارد, لیکن 

  (9-9جدولمی باشد. )

( : مقایسه گاف نواری محاسبه شده با کار دیگران 9-9جدول )  

LDA تقریب  این کار در   LDA مقدار تجربی  کار دیگران 

Eg(ev) 56.2  68.2  [99]  5.9-9  [99]  

 

وابستگی گاف انرژی به نوع شبه پتانسیل و  اختلاف داشتن مقدار بدست آمده با مقدار تجربی دلیل 

 در آن می باشد. تقریب بکار رفته

 

 [92] مکعبی( : مسیر انتگرال گیری در فضای وارون در فاز 9-9شکل )
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  LDA محاسبه شده در اینکار با تقریب 2CeO ( : نمودار ساختار نواری5-9شکل )

 

 چگالی حالت ها  2 -3-5

یکی دیگر از کمیت های محاسبه شده در این تحقیق چگالی حالات جزئی و کلی برای نیمرسانای 

2CeO  می باشد. منظور از چگالی حالت یک سیستم تعداد حالت های الکترونی در  حجمیدر حالت

زیاد در یک نوار انرژی به معنی زرگ دسترس در واحد حجم در واحد انرژی است. یک چگالی حالت ب

( نتایج 7-9( و )6-9در شکل ) می باشد.برای اشغال شدن  های الکترونی قابل دسترستعداد حالت بودن

نشان داده شده است . تراز فرمی در  ه چگالی حالت های جزئی و کلی سریم اکسایدمحاسبمربوط به 

وار بوط به نترازهای بالای تراز فرمی مر .شده است در نظر گرفته  انرژی صفر در نمودار چگالی حالت ها

قسمت بالایی نوار ظرفیت )نزدیک تراز فرمی( است. رسانش و ترازهای پایین آن مربوط به نوار ظرفیت 

اتم سریم  fحالت بنظر می رسد که  اکسیژن ناشی میشود. های اتم p سریم و های  اتم f اوربیتالاز

اتم  pمنجر به تشکیل گاف نواری بین این حالت و حالت  کهدر کمینه نوار رسانش دارد موثرتری سهم 

 4fو  3dاتم اکسیژن و  2pدر سایر نواحی نیز بنظر می رسد سهم اوربیتال های  .است شدهرا اکسیژن 

قله های موجود در محدوده ی انرژی   اتم های سریم در چگالی حالتهای کلی چندان قابل توجه نیستند.

 اتم های سریم است. 4fو  3dبیشتر از اوربیتال  اکسیژن های  اتم p اوربیتال سهم -eV5 تا  -9
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بدین معناست که هیچ حالتی در نوار انرژی برای , جاهایی که با یک چگالی حالت صفر مواجه می شویم

بدست آورد.  , نیز را می توان از نمودار چگالی حالت 2CeO اشغال شدن وجود ندارد. مقدار گاف نواری

 eV2.56 درحدود از نمودار چگالی حالتهای کلی نیز ایجاد شده بین نوار ظرفیت و رسانشانرژی  گاف

 می باشد که با مقداری که از روی ساختار نواری بدست آوردیم برابر است.

 

 

.LDA کلی سریم اکساید با استفاده از تقریب های( : نمودار چگالی حالت6-9شکل)  

 

   

 

.LDA ( : نمودار چگالی حالت جزئی سریم اکساید با استتفاده از تقریب7-9شکل)  
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 GGAبا استفاده از تقریب  2CeOبررسی ساختار الکترونی  3-6 

 ساختار نواری 3-6-1

مقدار  .نشان داده شده است GGAبا استفاده از تقریب  که 2CeO( نمودار ساختار نواری8-9در شکل )

آمد که در توافق با  بدست eV1.8 حدود بدست آمده  در این محاسبات در  )غیر مستقیم( گاف نواری

مقایسه مقدار گاف نواری بدست آمده با مقادیر تجربی  .مقادیر گزارش شده در کارهای تئوری است

مناسب نیست )جدول  2CeOبرای محاسبه ی گاف نواری  GGAنشان می دهد که استفاده از تقریب 

(. بنابراین در اینجا وابستگی مقدار گاف انرژی محاسبه شده به تقریب استفاده شده در محاسبات 9-9

 آشکار می شود.

 

 

 .GGAمحاسبه شده در این کار با استفاده از تقریب   2CeO نواری ( : نمودار ساختار8-9کل )ش

 

بررسی ساختار نواری اطلاعات مفیدی برای تحلیل رفتار اپتیکی ماده فراهم می کند. با مقایسه ی گاف 

با مقادیر تجربی و نظری گزارش شده توسط دیگران در  GGAنواری بدست آمده با استفاده از تقریب

نتیجه می رسیم که گاف نواری با استفاده از این تقریب نیز در توافق خوبی با مقدار  ( به این9-9جدول )

تجربی نبود دلیل این موضوع وابستگی گاف انرژی به نوع شبه پتانسیل و تقریب بکار رفته در آن می 

 ی در توافق خوبی با مقدار گزارش شده توسط دیگران است.باشد. ولی از لحاظ نظر
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  ( : مقایسه گاف نواری محاسبه شده با دیگران9-9جدول )

گاف نواری محاسبه شده  تقریب 

GGA 

 گاف نواری 

 GGAگزارش شده 

گاف نواری گزارش شده 

 (تجربی )

Eg(ev) 8.1  2 [99]  [99]9.5-9 

 

 چگالی حالت ها 3-6-2

 در شکل GGAبا استفاده از تقریب  2CeOبرای  محاسبه شده حالت های کلی و جزئینمودار چگالی 

قله  تعداد زیادیدر بازه هایی از انرژی  ها شکل در این  نشان داده شده است. (11-9و ) (4-9) های 

  ( نیز4-9)همان طور که در شکل  است.برای اشغال شدن  هابیشترین تعداد حالتداریم که به معنای 

 از یکدیگر جدا شده اند.  eV1.8  حدود  در نوار رسانش و نوار ظرفیت  با گافیدیده می شود 

 

 

.GGA با استفاده از تقریب CeO2 شکل )9-4( نمودار چگالی حالتهای 

می ات های اوربیتال( مشاهده می شود 11-9همان طور که در شکل ) جزئیهای چگالی حالتدر بررسی 

می باشد که نقش مهمی در رسانندگی  Oاتم  pو   Ceاتم  fد اوربیتال ندارکه در نزدیک تراز فرمی قرار 

. مقایسه چگالی حالتهای جزئی مربوط به اوربیتال های اتم های سریم و اکسیژن الکتریکی ایفا می کند

  eV5  بالای تراز فرمی, حدوده ی انرژیاتم سریم در م fمربوط به اوربیتال  نشان می دهد که سهم

 .کنند ایفا می 2CeOنقش عمده در چگالی حالتهای کل ترکیب 
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.GGA چگالی حالت جزئی سریم اکساید با استفاده از تقریبهای ( : نمودار 11-9شکل )  

 

 LDAاز تقریب با استفاده  2CeOنیمرسانای  اپتیکی  خواصبررسی  3-7

 تابع دی الکتریک  3-7-1

بعبارت دیگر تابع دی الکتریک پاسخ  .رفتار الکتریکی هر ماده با تابع دی الکتریک آن مشخص می شود

  و موهومی  (Ԑ1(𝜔))رفتار قسمت حقیقی در این کار ماده به میدان الکترومغناطیسی ایجاد شده است.

(Ԑ2(𝜔))صرف نظر از دو راستای . علت شدبررسی  [111]در راستای  سریم اکساید تابع دی الکتریک

این ویژگی باعث می شود رفتار بلور در سه  .(a=b=cساختار مکعبی سریم اکساید می باشد ) ,دیگر

اختلال وابسته به زمان برای حالت   بخش موهومی تابع دی الکتریک مربوط به .راستا همسانگرد باشد

با ا هبرای توصیف برهمکنش الکترون  که یک شاخص موثر می باشدهای الکترونی در وضعیت پایه 

نشان ( 11-9کل ). نمودار مربوط به بخش موهومی تابع دی الکتریک بر حسب انرژی درشاست ها فوتون

در حدود  Ԑ2(𝜔)اولین منطقه شروع افزایش داده شده است.همان طور که در این شکل دیده می شود 

می باشد. همچنین انرژی های وابسته به قله های مشاهده  2CeOانرژی های منطبق با گاف نواری 

این قله ها نشان دهنده ی  می باشد. شده جذبهای متناظر با انرژی فوتون  Ԑ2(𝜔) نمودار  شده در

 .ر نوار رسانش است.گذار های اپتیکی مجاز بین ترازهای اشغال شده در نوار ظرفیت و ترازهای خالی د
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با توجه به که قرار دارد eV9 حدود  تابع دی الکتریک در انرژی  اولین قله در نمودار قسمت موهومی

می  -f9Ceو  -p2Oهایناشی از حالت اولین گذار نشان دهنده ی چگالی حالتهای جزئی بررسی شده 

 باشد.

 

 

.LDA محاسبه شده با استفاده از تقریب CeO2شکل )9-11( : نمودار قسمت موهومی تابع دی الکتریک 

 

( نشان داده شده است. 12-9در شکل ) (Ԑ1(𝜔))نمودار مربوط به قسمت حقیقی تابع دی الکتریک 

ررسی بمقدار بخش حقیقی تابع دی الکتریک در انرژی صفر معرف ثابت دی الکتریک استاتیک می باشد. 

سریم اکساید در حدود  (Ԑ1(𝜔))رفتار قسمت حقیقی تابع دی الکتریک نشان می دهد که مقادیر 

ه مقدار ب رفتار تابع دی الکتریک از مقدار مثبت منفی می شود. فرکانسی که به  ازای آن eV16 انرژی 

 (Ԑ1(𝜔))مثبت  ادیرنامیده می شود. به ازای مق p ωمی دهد فرکانس پلاسماییتغییر وضعیت  منفی

قی قسمت حقی ر منفی رفتار فلزی از خود نشان می دهد.ادیماده رفتار تابع دی الکتریکی و به ازای مق

در محدوده ی قله این تابع ترازها مانع دارد.  eV  9تابع دی الکتریک, قله ی بزرگی در انرژی حدود

 عبور امواج الکترومغناطیسی شده و آن را جذب می کند.
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 .LDA ( : نمودار قسمت حقیقی تابع دی الکتریک سریم اکساید با استفاده از تقریب12-9کل )ش

 

 ضریب شکست و ضریب خاموشی  3-7-2

( 19-9( و )19-9) های در شکل 2CeOمحاسبه شده برای یب شکست و خاموشی انمودار های ضر

مقدار ضریب شکست استاتیک   2CeOاستفاده از بررسی رفتار ضرایب شکستبا ن داده شده اند. انش

در نواحی که ضریب شکست با افزایش  .بدست آمد eV2.75 این نمونه )ضریب شکست در انرژی صفر(

انرژی افزایش یابد, ماده شفاف بوده و پاشندگی بهنجار داریم. در نواحی که نمودار ضریب شکست نزولی 

قله ها نشانگر  ,در نمودار ضریب خاموشیهنجار خواهیم داشت.  ناو پاشندگی  است جذب اتفاق افتاده

رد نظر می باشد. اگر موج الکترومغناطیسی به سادگی در وتون در انرژی موف بیشترین میزان پاشندگی 

عبور کند ضریب خاموشی بزرگ وجود خواهد  ماده نفوذ کند ضریب خاموشی کوچک و اگر به سختی 

نیز شاهد حضور قله های اصلی  eV11 و eV9  ,eV 8 در این نمودار در انرژی های حدود داشت. 

که می تواند ناشی از گذار بین نواری از حالت اشغال شده زیر تراز فرمی به حالت اشغال نشده  .هستیم

 ی و خاموش یب شکستار ضریدامق که در نمودار ضریب شکست مشاهده می گردددر نوار رسانش باشد. 

در  نبنابرایو  بوده فوتون های پرانرژی جذب که علت آن  کوچک است eV 15بیشتر ازدر انرژی های 

( نتایج بدست آمده در این کار با نتایج گزارش 5-9در جدول ). مات خواهد بود 2CeOاین انرژی ها 
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نتایج بدست آمده در این  بررسی با گزرارش های  ارائه شده است.جهت مقایسه  شده توسط دیگران 

 [.96-94ارائه شده در توافق است]

م اکساید در این کار و کار دیگرانشکست استاتیک سری( : مقایسه ضریب دی الکتریک و ضریب 5-9جدول )  

 نتیجه کار دیگران نتیجه در این کار پارامتر

Ԑ(ω=0) 62.7  [69]5.7[ ,79]5   

n(ω=0) 9 [98]2.18 ,[94]2.7  

 

 

 

 . LDA ( : نمودار ضریب شکست سریم اکساید با استفاده از تقریب19-9شکل )

 

 

 

 .  LDA( : نمودار ضریب خاموشی سریم اکساید با استفاده از تقریب19-9شکل )
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 طیف بازتابندگی  3-7-3
 

در برخورد موج الکترومغناطیسی با ماده بخشی از فوتون های فرودی جذب و بخشی نیز بازتاب می 

طیف بازتابندگی  رفتار بستگی دارد. 2CeOشوند. میزان بازتابندگی به ضرائب شکست و خاموشی 

ین در این نمودار قله ها نمایانگر بیشتر ( نشان داده شده است.15-9اپتیکی محاسبه شده در شکل )

 شکل مشاهده می میزان بازتابندگی و دره ها نمایانگر بیشترین جذب می باشد. همان طور که در این

و پس از آن کاهش می , به بیشینه مقدار خود می رسد eV9 شود مقدار بازتابندگی در حدود انرژی 

اتفاق می افتد. اولین کمینه ها در نمودار بازتابندگی به  eV  15حدود بیشترین افت در انرژی  .یابد

مربوط می  )بالای تراز فرمی(  Ce-4f)زیر تراز فرمی( و  O-2pگذارهای درون نواری بین ترازهای 

طیف بازتابندگی محاسبه شده در این کار در توافق با کارهای گزارش شده توسط دیگران باشد. 

 [.91]است

 

 

 .  LDA( : نمودار ضریب بازتابندگی سریم اکساید با استفاده از تقریب15-9شکل )
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 اتلاف انرژی 3-7-4

( که یکی از مهمترین کمیت EELSبمنظور بررسی بیشتر خواص اپتیکی این ترکیب تابع اتلاف انرژی )

( 16-9)ها بمنظور بررسی خواص ماکروسکوپی و میکروسکوپی جامدات می باشد محاسبه و در شکل 

رخ می دهد  eV25 در نمودار اتلاف انرژی  بیشینه قله مربوط به انرژی حدود  .نشان داده شده است

فی می شود انرژی پلاسمون حجمی که به این انرژی که به ازای آن قسمت حقیقی تابع دی الکتریک من

 این قله بیانگر برانگیختگی های حجمی چگالی بار الکترونی در بلور است. .گفته می شود

 

 

 .  LDA( : نمودار اتلاف انرژی سریم اکساید با استفاده از تقریب16-9شکل )

 رسانندگی اپتیکی  3-7-5

 در این نمودار ( نمایش داده شده است.17-9بر حسب انرژی در شکل )نمودار طیف رسانندگی اپتیکی 

. قله های موجود در نمودار می باشندجریان رسانشی الکترون ها  ها نشان دهنده ی بیشینه  قله

رسانندگی اپتیکی با قله های موجود در نمودار ضریب خاموشی و تابع دی الکتریک همخوانی دارد. 

ر د مربوط به این قله ها متناظر با ترتیب گذارهای بین نواری بین نواریهمچنین ترتیب گذارهای 

بیشترین میزان رسانندگی  .استخش موهومی تابع دی الکتریک ضریب خاموشی و ب ,نمودارهای جذب

اشغال  ترازگذار الکترون ها از  این قله به سبب .رخ می دهدeV9 توسط الکترون ها در حدود انرژی

 اشغال  نشده در نوار رسانش ناشی می شود. ترازهای ی به اولین شده زیر تراز فرم
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 . LDA تقریب از( : نمودار رسانندگی اپتیکی سریم اکساید با استفاده 17-9شکل )

 اپتیکیجذب  3-7-6

نشان  LDAبا استفاده از تقریب  محاسبه شده  جذب سریم اکسایدطیف ( نمودار 18-9در شکل ) 

این نمودار نشان می دهد که جذب اپتیکی از محدوده ی گاف نواری آغاز  و تا انرژی  شده است.  داده 

 قله های مشاهدهبه بیشینه مقدار خود می رسد. با افزایش انرژی میزان جذب کاهش می یابد. eV9حدود

ن ایده در نمودار موهومی تابع دی الکتریک می باشد. شده در این نمودار متناظر با قله های مشاهده ش

جذب فوتون یعنی  وجود ندارد, های دیگرتفاوتی بین نمودارهای جذب در راستابررسی نشان داد که 

 بصورت همسانگرد رخ می دهد. انرژی برای انجام گذار بین ترازهای مختلف 

 

 

 . LDA ( : نمودار ضریب جذب سریم اکساید با استفاده از تقریب18-9)شکل   
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 GGAبررسی کمیت های اپتیکی با استفاده از تقریب  3-8

تابع دی الکتریک  3-8-1  

( تغییرات تابع دی الکتریک برای هر دوبخش موهومی و حقیقی در محدوده     21-9(, )14-9در شکل )

ت ثاب) نشان داده شده است. مقدار حقیقی تابع دی الکتریک به ازای انرژی صفر را eV21 تا  1انرژی 

 eV6.28  حدود GGAمی نامند, که برای سریم اکساید با استفاده از تقریب  (دی الکتریک استاتیک

منفی eV11 . قسمت حقیقی تابع دی الکتریک با افزایش انرژی از محدوده ی انرژی بزرگتر از آمدبدست 

هنگامی که قسمت حقیقی تابع دی الکتریک منفی می شود همان طور که قبلا اشاره شد . شودمی 

ماده رفتار فلزی از خود نشان می دهد و در مقابل نور فرودی کدر خواهد بود. در قسمت موهومی تابع  

  می باشد که نشان دهنده ی eV9.27 دی الکتریک  اولین قله مشاهده شده مربوط به انرژی حدود 

و  :f9Ceاوربیتال هایگذارهای اپتیکی بین ترازهای انرژی . استرسانش  نوارگذار از نوار  ظرفیت به 

p2O:  2در خواص اپتیکی نقش مهمیCeO ایفا می کنند.  

 

 

  GGA .استفاده از تقریب( : نمودار تابع دی الکتریک سهم موهومی سریم اکساید با 14-9شکل )
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 . GGA ( : نمودار تابع دی الکتریک سهم حقیقی  سریم اکساید با استفاده از تقریب21-9شکل )  

 ضریب شکست و ضریب خاموشی  3-8-2

وشی یب شکست و خامابه ضر الکترومغناطیسی انتشار امواج نحوه و میزان همانطور که قبلا اشاره کردیم 

محاسبه شده  GGAکه با استفاده از تقریب  خاموشی ضریب شکست و ضریب هایبستگی دارد. نمودار

 ( نشان داده شده است. مقدار ضریب شکست استاتیک در این کار حدود 22-9(و)21- 9در شکل )اند 

eV2.5 بیشترین میزان جذب فوتون حضور قله,  نمودار ضریب شکست در نواحی که در .بدست آمد

 eV5 در نمودار ضریب خاموشی بیشترین میزان پاشندگی  فوتون در انرژی حدود همچنین وجود دارد. 

مشاهده میشود با افزایش انرژی مقدار ضریب خاموشی  (22-9)همان طور که در شکل. رخ می دهد

ی و فوتون های فرود یسانشعلت آن می تواند برهمکنش ضعیف بین الکترون های ر می یابدکهکاهش 

به علت برهمکنش  انرژی های زیادباشد. این وضعیت در نمودار ضریب شکست هم مشاهده می شود. در 

 به حداقل مقدار خود می رسد.ضریب جذب  ضعیف فوتون و الکترون 
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 . GGA با استفاده از تقریب( : نمودار ضریب شکست سریم اکساید 21-9شکل )  

 

 

 

 . GGA ( : نمودار ضریب خاموشی سریم اکساید با استفاده از تقریب22-9شکل)  

 

 بازتابندگی  3-8-3

نشان داده شده است.  GGAاز تقریب  با استفاده 2CeO( نمودار بازتابندگی اپتیکی29-9در شکل ) 

در  شاهد یک روند افزایشی تا  eV9 تا  1در محدوه ی انرژی همانگونه که در این شکل دیده می شود 
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 میزان پرتوهای بازتاب در این بازه ی انرژی نشان می دهد که این روند افزایشی . بازتابندگی هستیم

زایش است. با افو فوتون های فرودی ضعیف  ی الکترون های رسانش ضعیف تر  برهمکنش شده به علت 

  eVشاهد یک روند کلی در کاهش میزان بازتاب هستیم. با افزایش انرژی بیشتر ازeV  15انرژی تا

 میزان بازتاب به حداقل ممکن کاهش می یابد.15

 

 

 

 .  GGAاستفاده از تقریب( : نمودار ضریب بازتابندگی سریم اکساید با 29-9شکل )

 اتلاف انرژی  3-8-4

انرژی ( بیشینه قله ها در 29-9شکل ) GGAمحاسبه شده با استفاده از تقریب  نمودار اتلاف انرژیدر 

انرژی که به ازای آن نمودار اتلاف انرژی بیشینه شود و سهم حقیقی تابع  .اتفاق می افتد eV21 حدود 

قله های پلاسمونی در طیف اتلاف,  می شود. نامیده دی الکتریک منفی شود انرژی پلاسمون حجمی

در آن انرژی ها, کوچک  Ԑ2(𝜔)و  Ԑ1(𝜔)در مکان هایی واقع می شوند که دامنه های هر دو تابع 

 است.
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 . GGA ( : نمودار اتلاف انرژی سریم اکساید با استفاده از تقریب29-9شکل )  

 

 اپتیکیجذب  3-8-5

نشان داده  ,GGAبا استفاده از تقریب  محاسبه شده 2CeO ( منحنی ضریب جذب 25-9درشکل )

شده است. محدوده ی گاف اپتیکی بدست آمده در توافق خوبی با مقدار گاف نواری در قسمت محاسبه 

در طیف جذب در انرژی های  در این شکل دیده می شودساختار الکترونی می باشد. همان طور که 

ی گذار های هستیم . این قله ها نشان دهنده  ها شاهد حضور قلهeV,6 eV, 9eV,11 ,eV12 حدود 

الکترونی از تراز اشغال نشده نوار ظرفیت به تراز اشغال شده ی نوار رسانش می باشند, این قله ها متناظر 

با موقعیت انرژی قله های مشاهده شده در نمودار قسمت موهومی تابع دی الکتریک و ضریب خاموشی 

ه ود می رسد انتظار می رود کدرنقاطی که ضریب جذب به بیشینه مقدار خ و رسانندگی اپتیکی است.

وی برهمکنش قبدلیل بازتاب نمی شوند  شده جذب  فرودی  ضریب بازتاب کمینه شود زیرا پرتوهای

 eV و فوتون های فرودی در لبه ی جذب بیشترین  میزان جذب در انرژی بین الکترون های رسانش

 می باشد. eV  19.5رخ می دهد که مقدار آن برابر با 5
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 . GGA ( : نمودار ضریب جذب سریم اکساید با استفاده از تقریب25-9شکل )

 

 رسانندگی اپتیکی  3-8-6

( نشان داده شده است همانطور 26-9نمودار ضریب رسانندگی سریم اکساید بر حسب انرژی در شکل )

قاطی بنابراین در ن رسانشی الکترون ها می باشد.که گفته شد مفهوم رسانندگی اپتیکی همان جریان 

 نمودار که شاهد بیشینه قله هستیم بیشترین میزان رسانش الکترون ها وجود خواهد داشت. طبق

 محاسبه شده قله های موجود در این نمودار با قله های موج در جذب اپتیکی در توافق خوبی  می باشد.

 

 

 .  GGA( : نمودار ضریب رسانندگی  سریم اکساید با استفاده از تقریب26-9شکل )
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نتیجه گیری 3-5   

با استفاده از نظریه ی تابعی چگالی بررسی شد.  2CeOر این کار ساختار الکترونی و خواص اپتیکی د

محاسبات مربوط به بررسی چگالی حالت ها و ساختار نواری نشان دادند که گاف نواری نمونه از نوع 

بدست  eV1.8 برابر  GGAو در تقریب  eV2.59 این مقدار برابر  LDA. در تقریب استمستقیم غیر

. مقدار گاف در هر دو تقریب در توافق خوبی با مقادیر تئوری گزارش شده هستند ولی از نظر تجربی آمد

 بسیار بهتریبا مقدار تجربی گزارش شده در توافق  LDAمقدار گاف نواری بدست آمده در تقریب 

 ,ضریب خاموشی, رسانندگی اپتیکی  ,همچنین خواص اپتیکی نمونه شامل ثابت دی الکتریک. است

تاتیک ثابت دی الکتریک اس .محاسبه و بررسی شدندبازتابندگی با استفاده از دو تقریب  و اتلاف انرژی

بدست آمد. بررسی طیف  eV6.28 برابر  GGAو در تقریب  eV7.62 برابر  LDAدر  تقریب 

و در تقریب  eV9 در انرژی حدود  LDAرسانندگی نشان می دهد که میزان رسانندگی در تقریب 

GGA  در انرژی حدود eV5 گزارش شده است.  نظری رخ می دهد که در توافق خوبی با مقادیر

 در انرژی حدود   GGA و در تقریب eV25 در حدود انرژی  LDAبیشترین میزان اتلاف در تقریب 

eV21 رخ می دهد که به ازای این مقدار انرژی سهم حقیقی تابع دی الکتریک منفی می شود. 

. 
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 فصل چهارم

 

 بررسی خواص الکترونی 

 و

اپتیکی نانو صفحات سریم اکساید   
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مقدمه 4-1  

درسال های اخیر پژوهش های گسترده ای در زمینه ی نانو ساختارها انجام شده است. بخصوص با 

بررسی نانو ساختارها اهمیت زیادی در  ,ن اجزای تشکیل دهنده ی قطعات الکترونیکیدکوچکتر ش

واژه ی نانو از لغت یونانی به معنی قد کوتاه گرفته شده است.  زمینه ی علوم و صنعت پیدا کرده است.

. این پسوند در علم مقیاس ها به معنی یک میلیاردم است. بنابراین 25که معادل لاتین آن دوارف است

تولید کارآمد مواد و سیستم ها در مقیاس  م هیدورژن می باشد.ده مرتبه بزرگتر از قطر ات ,یک نانومتر

نانو و همچنین بهره برداری از خواص و پدیده های نوظهوری است که در مقیاس نانومتری توسعه یافتند. 

امروزه این واژه برای توضیح جامع تمامی فعالیت های انجام شده در ابعاد اتمی و مولکولی که کاربردی 

  ,قی داشته باشند بکار می رود. در حال حاضر علوم بدون کمک گرفتن از فناوری نانودر دنیای حقی

. مطالعه و تحقیق در مورد نانو ذرات به این دلیل قدرت جوابگویی به نیازهای روز افزون بشر را ندارند

ر اکه فرصتی برای درک خواص فیزیکی مواد با ابعاد کاهش یافته و همچنین مطالعه خواص سطوح بشم

مهمترین  .[91]می آید, از موضوعات جالب و مورد علاقه محققان از دو دهه ی پیش تاکنون بوده است

ویژگی نانو ذرات, تابع اندازه بودن خواص آن هاست. هنگامی که اندازه ی ذرات به یک مقدار بحرانی 

یر ساختاری, اپتیکی و الکتریکی آن دچار تغی ,مغناطیسی, مکانیکی ,برسد خواص نظیر ترمودینامیکی

ه رفتار و ب ,بویژه خواص الکترونی و اپتیکی آن ها ,خواص فیزیکی این نانو ساختارهامی شود, بنابراین 

از آن جا که وابستگی خواص اپتیکی و الکترونی این نانو  حالت های الکترونی آن ها بستگی دارد.

نانو ساختارها را کاندیدای کاربرد در فوتو , وجه محققان بوده استساختارها از دو دهه ی پیش مورد ت

. یکی از امتیازات [92]قطعات اپتو الکترونیک و سلول های خورشیدی کرده است ,حسگرها ,کاتالیست ها

استفاده از نانو ساختارها به عنوان کاتالیزور حساس بودن نسبت به نور می باشد که می توان از آن 

  ما در این فصل به بررسی نتایج حاصل از ساختار الکترونی و اپتیکیتالیزور استفاده کرد. اکبعنوان فوتو 

هدف از انتخاب این دو صفحه این است که نسبت به  .زیمپردا می, 2CeO(  111) ,( 111نانو صفحه)

                                                             
25 Dwarf 
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استفاده  پتانسیل فوق نرم در این محاسبات هم از روش شبه .[99-96سطوح دیگر پایدار تر هستند]

هدف از  , انجام شد.GGA ,LDA اسپرسو و تقریب های  کوانتومشد. محاسبات با استفاده از نرم افزار 

آیا آرایش هندسی و پایداری پیش آمدن این سوال در ذهن است که   ,اینکه نانو صفحه را انتخاب کردیم

 پتیکی و الکترونی مانند گافتغییر میکند؟ آیا خواص احجمی ذرات با وارد کردن خلاء نسبت به حالت 

  .گاف نواری نسبت به حالت کپه ای افزایش می یابد یا خیر   ,اپتیکی

(111تعیین پارامترهای ورودی صفحه ) 4-2  

همان طور که در فصل سوم اشاره گردید سریم اکساید در حالت بالک دارای ساختار مکعبی و ثابت 

با استفاده از نرم افزار  2CeO( 111می باشد. برای ایجاد نانو صفحه ) = 0A 911.5aشبکه تجربی

VNL  برش دادیم. بعد از برش دادن صفحات, سریم اکساید دیگر  <111>سریم اکساید را در راستای

αو  =82615.9c=, a= 0A 911.5 b دارای ساختار مکعبی نخواهد بود زیرا بردار شبکه های آن  =

β = γ = خلاء به اندازه ی  Cبرای ایجاد یک نانوصفحه, در راستای بردار شبکه  .[97]می باشد 90°

0A15 0وارد گردید. یعنیA82615.9 , a= 0A911.5b= 0وA 82615.18C=. ساختار نانو  رایب

ر دسریم اکساید  سلول واحد. که ساختار راست گوشه خواهد داشت, در نظر گرفته شد <111>صفحه 

( 111همچنین موقعیت اتم های نانو صفحه )  .نشان داده شده است (1-9شکل )راست گوشه در  فاز 

 بدست آمده است. VNL( گزارش شده است. موقعیت اتم ها نیز با استفاده از نرم افزار 1-9در جدول )

 

[97راست گوشه)ب(] سلول واحد بلور سریم اکساید در فاز : سلول واحد سریم اکساید در فاز مکعبی)الف((1-9شکل )   

 

 ب

 الف
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  راست گوشهدر فاز  2CeO( : موقعیت اتم های 1-9جدول)

Y Y X  نام اتم 

1.5 1.25 1 O 

1.5 1.5 1.5 Ce 

1.5 1.75 1 O 

1 1 1 Ce 

1 1.25 1.5 O 

1 1.75 1.5 O 

 

 

 تعیین پارامترهای ورودی مورد نیاز برای انجام محاسبات 4-3 

 بهینه سازی انرژی قطع  4-3-1

اولین گام بعد از انتخاب شبه پتانسیل مناسب, بهینه کردن انرژی قطع می باشد. هدف ما از بهینه کردن 

انرژی قطع کاهش یافتن حجم محاسبات و محدود شدن تعداد توابع پایه می باشد. بمنظور یافتن انرژی 

متفاوت انجام می محاسبات خودسازگار برای انرژی های قطع , معین kابتدا به ازای یک نقطه  ,قطع

گیرد و میزان همگرایی انرژی کل هر یاخته برحسب انرژی قطع بررسی می شود. مقدار انرژی قطع برای 

  Ry651 بدست آمد و انرژی قطع برای محاسبه چگالی بار الکترونی   Ry65 انجام محاسبات دراین کار

 است.( انرژی قطع بر حسب انرژی کل رسم شده 2-9در شکل ) محاسبه شد.
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 ( : نمودار انرژی قطع سریم اکساید برحسب انرژی کل2-9شکل)

 در منطقه ی اول بریلوئن  kبهینه سازی تعداد نقاط  4-3-2

در هر راستا در فضای  وارون بمنظور  kگام آخربهینه سازی تعداد نقاط   ,بعد از بهینه کردن انرژی قطع

تعداد نقاط  ,به ازای یک انرژی قطع بهینه kمش بندی این ناحیه است. برای بهینه کردن تعداد نقاط 

k  را افزایش داده و میزان همگرایی را بدست می آوریم. تعداد نقاطk  2بهینه شده برایCeO  در این

 .(9-9)شکل بدست آمد. 9*9*1کار 

 

 

 ( : نمودار تعداد نقاط بهینه شده سریم اکساید برحسب انرژی کل9-9شکل)
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 محاسبه ثابت شبکه بهینه شده  4-3-3

کمیت بعدی که برای تایید مناسب بودن شبه پتانسیل نیاز می باشد که انجام شود و برای کمیت های 

ثابت شبکه بهینه شده می باشد. برای بهینه سازی  ,ضروری است کارفیزیکی دیگر مورد نیاز در این 

ثابت  ,که یکی از کاربردهای آن برش دادن صفحات می باشد VNLثابت شبکه با استفاده از نرم افزار

شبکه ی بدست آمده از این طریق را بهینه کرده و میزان همگرایی آن را می سنجیم. در واقع حجمی 

کمینه شود را بعنوان حجم بهینه در نظر می گیریم و از آن جا ثابت شبکه را  که به ازای آن انرژی کل

( نشان 2-9در جدول ) GGAو  LDAدو تقریب  محاسبه شده بابدست می آوریم. مقدار ثابت شبکه 

 است.داده شده 

 GGAو  LDAبا استفاده از تقریب  2CeO( : مقادیر ثابت شبکه ی بهینه شده برای 2-9جدول)

 

 LDAبا استفاده از تقریب  2CeO( 111بررسی ساختار الکترونی نانو صفحه ) 4-4

 ساختار نواری  4-4-1

لازم است ابتدا محاسبات خودسازگار انجام شود. بعد   ,مذکوربرای محاسبه ی ساختار نواری نیمرسانای 

انتخاب مسیر انتگرال گیری در ناحیه ی کاهش ناپذیر بریلوئن برای محاسبه ی نوارهای  ,از این محاسبات

 راست گوشهاز ( مسیر انتگرال گیری برای محاسبات ساختار نواری در ف9-9انرژی می باشد. در شکل )

 . [92]نشان داده شده است

 کار دیگران در نتیجه ی

 LDA (0A)تقریب  

 نتیجه ی این کار در تقریب

 GGA (0A) 

 نتیجه ی این کار در تقریب

 LDA (0A) 

[98]9.899 9.49 9.67 
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( نشان داده 5-9( سریم اکساید در شکل )111مودار ساختار نواری محاسبه شده برای نانو صفحه ی )ن

 مستقیم می باشد. غیر شده است. محاسبه ی ساختار نواری نشان می دهد که ماده دارای گاف نواری

آن می تواند  یکی از دلایل کاهش داشته است که  حجمیگاف نواری محاسبه شده نسبت به حالت 

و دلیل دیگر باشد.  cصفحات, بدلیل وارد کردن خلاء در راستای بردار شبکه   برهمکنش نداشتن

ظرفیت چناچه به  الکترون های نوار  .استاتم سریم  4fاتم اکسیژن و  2pهمپوشانی قوی بین اوربیتال 

حداقل انرژی برابر گاف نواری اعمال شود امکان انتقال الکترونی به نوارهای رسانش وجود خواهد داشت. 

اگر این تحرک الکترونی به کمک نور مرئی امکان پذیر باشد می توان از این ماده به عنوان سلول 

 ت( گزارش شده اس9-9مقادیر گاف نواری در جدول )[. 94خورشیدی استفاده کرد]

 ( : مقایسه ی گاف نواری محاسبه شده با دیگران9-9جدول)

  گاف نواری (LDAاین کار) مقدار تجربی 

[51]2.4 2.1 (ev)gE 

  

 مقدار گاف نواری بدست آمده در این کار در توافق خوبی با مقدار تجربی می باشد.

راست گوشه.( : مسیر انتگرال گیری در فضای وارون ساختار 9-9شکل )  
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 . LDA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111( : نمودار ساختار نواری نانو صفحه )5-9شکل )

 

 محاسبه ی چگالی حالت ها 4-4-2

 (7-9و )(6-9) های  سریم اکساید در شکل( 111نانو صفحه )نمودار چگالی حالت های کلی و جزئی 

نشان داده شده است. برای بررسی نقش اوربیتال های هریک از عناصر موجود در ترکیب چگالی حالت 

 نقش اوربیتالی هر یک  ,های جزئی نیز محاسبه شدند. با توجه به چگالی حالت های جزئی بدست آمده

سی نوار ظرفیت می پردازیم . در از اتم ها در چگالی حالت کلی بهتر مشخص می شود. در ابتدا به برر

می  Oاتم  pنقش اصلی در چگالی حالت کلی ناشی از اوربیتال  -ev5  حدود تا eV1.1192بازه ی 

 4fمشاهده می شود که سهم اصلی را الکترون های  eV 1-5در نوار رسانش در محدوده ی انرژیباشد. 

که با مقداری  است eV2.22 حدود از چگالی حالت ها در گاف نواری محاسبه شده اتم سریم دارند. 

 که از روی ساختار نواری محاسبه کردیم برابر است. 
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 . LDA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111( : نمودار چگالی حالت کلی نانو صفحه )6-9شکل)

  

 

 . LDA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111چگالی حالت جزئی نانو صفحه )های ( : نمودار 7-9شکل )

   LDA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111بررسی خواص اپتیکی نانو صفحه ی ) 4-5

 

در این بخش به بررسی خواص اپتیکی نانو صفحه ی سریم اکساید می پردازیم . همان طور که گفته 

بوده و بردارهای شبکه در آن برابر می باشد و مکعبی دارای ساختار  حجمیشد سریم اکساید در حالت 

ت ولی سنیازی به محاسبه کردن خواص اپتیکی در راستاهای مختلف نیست چون رفتار بلور هسانگرد ا

ی م راست گوشهساختار بلور دیگر مکعبی نیست و دارای ساختار , ( سریم اکساید111برای نانو صفحه )
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یعنی بردارهای شبکه با هم برابر نبوده و بلور در هر سه راستا ناهمسانگرد می باشد بنابراین باید  باشد.

 د.محاسبه و بررسی گرد [111]و [111,] [111]رفتار بلور در هر سه راستای

 تابع دی الکتریک  4-5-1

( نشان 8-9برحسب انرژی در شکل ) 1Ԑ(ω)نمودار بدست آمده برای قسمت حقیقی تابع دی الکتریک 

-9در راستاهای مختلف در جدول ) 1Ԑ(ω=0)ثابت دی الکتریک استاتیک  هایداده شده است. مقدار

وج م نشان می دهد کهتابع دی الکتریک  قسمت حقیقی  مقادیر منفی در نمودار( گزارش شده است. 9

 منتشر نمی شود و فرآیند های بازتابش و جذب اتفاق می افتد. یطیساالکترومغن

 . LDAثابت دی الکتریک استاتیک نانو صفحه سریم اکساید با استفاده از تقریب  ادیر( : مق9-9جدول)

(ω=0)1Ԑ راستای بلور 

2.71 [100] 

2.66 [010] 

2.89 [001] 

 

)در فصل سوم( نشان می دهد که مقدار ثابت  حجمیمقایسه این مقدار با مقدار بدست آمده در حالت 

کاهش جشمگیری داشته است. همانطور که در شکل حجمی دی الکتریک استاتیک نسبت به حالت 

فلزی  و رفتارهای مختلف رفتار دی الکتریکی از خود نشان میدهد می بینید سریم اکساید در راستای 

      (,111قسمت موهومی تابع دی الکتریک نانو صفحه ) در آن قابل چشمپوشی است. در این کار,

 Ԑ2(ω) ( نشان داده شده 4-9در شکل )برحسب انرژی نیز محاسبه گردید. و نتیجه ی حاصل از آن

بین  قله های مشاهده شده در انرژی های مختلف و در راستاهای مختلف ناشی از گذاراست. 

بخش موهومی بدلیل بیشینه گذار بین نواری,  eV 9حدود در انرژی می باشد.  :p2Oو :f9Ceاوربیتال

به ماکزیمم مقدار خود می رسد. این قله مربوط به انتقال غیر مستقیم در طول مسیر  تابع دی الکتریک

M-ᴦ  .می باشد( قله ی دوم در این طیف ناشی از گذار  در راستایR ᴦ X)  .با مقایسه ی این می باشد
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 مدر نمودار تابع دی الکتریک قسمت موهومی به این نتیجه می رسی حجمیقله ها با قله ها در حالت 

 وارد کردن خلا در بردار شبکه  ,علت این کاهش هم .که ارتفاع قله ها و گاف اپتیکی کاهش داشته است

c, 0به اندازهA 15.زیرا این خلا در راستای بردار  می باشدc  باعث می شود صفحات با یکدیگر برهمکنش

هنگامی که در یک راستای دلخواه بردار شبکه بزرگ شود اندازه گاف اپتیکی کاهش پیدا  .نداشته باشند

 [.51کند]می 

 

 

( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111قسمت حقیقی تابع دی الکتریک نانو صفحه )های ( : نمودار 8-9شکل )

LDA . 

 

 

( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111قسمت موهومی  تابع دی الکتریک نانو صفحه ) های( : نمودار4-9شکل )

LDA . 
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 طیف جذب  4-5-2

در شکل  2CeO( 111برحسب انرژی فوتون فرودی برای نانو صفحه ) )ωI(نمودار محاسبه شده جذب 

( نشان داده شده است. همانطور که قبلا اشاره گردید قله های اصلی که در نمودار بخش موهومی 9-11)

تابع دی الکتریک ظاهر می شوند حاکی از گذار الکترون از نوار ظرفیت به نوار رسانش ودر نتیجه جذب 

ذبی ه ها باشیم. بررسی طیف جفوتون می باشد. بنابراین در نمودار جذب نیز بایستی شاهد حضور این قل

نشان می دهد که مکان قله های اصلی در نمودارهای جذب و بخش موهومی تابع دی الکتریک برهم 

 منطبق می باشند.

 

 

 . LDA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111( : نمودار ضریب جذب اپتیکی  نانو صفحه )11-9شکل )

 

 ضریب شکست و خاموشی   4-5-3

( 12-9( و )11-9( سریم اکساید در شکل )111نمودار ضریب شکست و خاموشی برای نانو صفحه )

( گزارش 5-9در جدول ) برای راستاهای مختلف نشان داده شده است. مقدار ضریب شکست استاتیک

د آمده در نمودار ضریب موقعیت قله های بوجو مشاهده می شودشده است. همانطور که در شکل 

 ریک قسمت موهومی و ضریب جذب دارد.شکست و ضریب خاموشی در توافق خوبی با تابع دی الکت
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 ( : مقدار ضریب استاتیک بدست امده در این کار 5-9جدول)

nω=0) راستای بلور 

1.69 [177] 

1.62 [717] 

1.68 [771] 

 

 

 

 . LDA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111ضریب شکست نانو صفحه) های( : نمودار11-9شکل)

 

 

 

 . LDA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111) ضریب خاموشی  نانو صفحههای ( : نمودار12-4شکل)
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 بازتابندگی  4-5-4

( نشان داده شده است. 19-9بازتابندگی سریم اکساید در سه راستای مختلف در شکل ) هاینمودار

کاهش یافته  دت و مقدار قله ها نسبت به حالت حجمیهمان طور که در شکل مشاهده می شود ش

بعد بازتابندگی رخ می دهد و از آن مقدار به  eV9 است. بیشترین میزان بازتابندگی در انرژی حدود 

ی میکند. این کاهش ناگهانی در بازتابندگی ناشی از آستانه ی گذار بین نواری  می باشد که افت شدید

الکترون های ظرفیت از نوار ظرفیت به نوار رسانش برانگیخته می شوند. این برانگیختگی می تواند در 

 اثر کمترین برانگیختگی گرمایی )در دمای اتاق( یا اعمال میدان الکتریکی خارجی باشد.

 

 

 . LDA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111ضریب بازتابندگی  نانو صفحه) های( : نمودار19-9شکل)

 

 رسانندگی اپتیکی  4-5-5

( نشان داده شده است. در نقاطی که شاهد 19-9رسانندگی اپتیکی برحسب انرژی در شکل ) هاینمودار

بیشترین میزان جریان رسانشی الکترون ها وجود دارد. قله های موجود در این نمودار  ,حضور قله هستیم

در [111]در توافق خوبی با قله های موجود در نمودار جذب اپتیکی می باشد. بیشینه قله در راستای 

رمی این قله به سبب گذار الکترون ها از حالت اشغال شده زیر تراز ف رخ می دهد. eV9.5 حدود انرژی 

 به اولین قله حالت های اشغال نشده در نوار رسانش می باشد.
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 . LDA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111رضریب رسانندگی  نانو صفحه)رهای ( : نمودا19-9شکل)

 اتلاف انرژی 4-5-6

( نشان 15-9در شکل ) LDA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111نمودار اتلاف انرژی نانو صفحه )

داده شده است. در طیف اتلاف انرژی قله های متوالی ایجاد شده به حضور پلاسمون ها مربوط می 

 [111]استای در رeV19 در انرژی  [111]شوند. انرژی مربوط به بیشینه قله در این نمودار در راستای 

 ,eV19.12  [111]و در راستای  ,eV12.9  حقیقی تابع دی الکتریک  قسمتمی باشد که به ازای آن

 انرژی ها , انرژی پلاسمون حجمی گفته می شود. اینمنفی می شود به 

 

  

 . LDA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111اتلاف انرژی نانو صفحه) های( : نمودار15-9شکل) 
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 GGAبا استفاده از تقریب  2CeO( 111بررسی ساختار الکترونی نانو صفحه ) 4-6

 ساختار نواری  4-6-1

( 16-9در شکل ) GGA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111نمودار ساختار نواری نانو صفحه )

نقطه ی ظرفیت و پایین ترین  بالاتریننشان داده شده است. همان طور که در شکل مشاهده می شود 

دارند. بنابراین گاف نواری در این کار از نقرار  гنقطه ی  یک مسیر یکسان در نقطه ی نوار رسانش در

وافق خوبی با مقادیر گزارش بدست آمد.که در ت eV1.8 مستقیم است. گاف بدست آمده حدود غیرنوع 

 ( مقدار گاف نواری در این کار با کارهای دیگران گزارش شده است.6-9شده قرار ندارد. در جدول )

 ( سریم اکساید111( :مقدار گاف نواری بدست آمده برای نانو صفحه )6-9جدول)

 مقدار تجربی

(eV) 

 (GGA)در این کار 

(eV) 

 گاف نواری

[51]2.4 1.8 (ev)gE 

 

 

 

 . GGAبا استفاده از تقریب  2CeO( 111( : نمودار ساختار نواری نانو صفحه) 16-9شکل)

 چگالی حالت های جزئی و کلی  4-6-2

تحقیق محاسبه ی چگالی حالت های کلی سریم اکساید یکی دیگر از کمیت های محاسبه شده در این 

شاهد   در نوار رسانش eV9.1 در حدود انرژی ( نشان داده شده است. 17-9می باشد که در شکل )
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وربیتال ااتم و کدام  بهمربوط  تحالا . اگر بخواهیم بدانیم که اینهستیم چگالی حالاتبیشترین تعداد 

( چگالی حالت های 18-9جزئی را مورد بررسی قرار دهیم. در شکل )می باشد باید چگالی حالت های 

در این بازه ی حالات چگالی . همان طور که مشاهده می شود بیشترین تعداد رسم شده است جزئی

آن می باشد. اولین قله نزدیک تراز فرمی مربوط به نوار رسانش  f9مربوط به اتم سریم و اوربیتال انرژی 

 می باشد. pو نوار ظرفیت اتم اکسیژن و اوربیتال f9اتم سریم و اوربیتال 

 

 

 . GGA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111( : نمودار چگالی حالت های کلی نانو صفحه )17-9شکل)

 

 

 . GGA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111چگالی حالت های جزئی نانو صفحه ) های( : نمودار18-9شکل)
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 GGAبا استفاده از تقریب  2CeO( 111بررسی خواص اپتیکی نانو صفحه ) 4-7

 تابع دی الکتریک  4-7-1

رفتار الکتریکی و اپتیکی هر ماده تابع دی الکتریک آن ماده همان طور که قبلا گفته شد برای بررسی 

 ,خصوصیات دیگر اپتیکی مانند ضریب جذب ی گیرد و از روی تابع دی الکتریک,مورد بررسی قرار م

ک پاسخ بلور به ی قرار می گیرند. تابع دی الکتریک, ضریب خاموشی و ضریب شکست, مورد محاسبه

. بخش حقیقی تابع دی الکتریک در انرژی می باشد ωћهمان انرژی  بامیدان الکترومغناطیسی خارجی 

ثابت دی الکتریک استاتیک نمونه بوده و فرکانسی که به ازای آن رفتار تابع دی الکتریک از  فصفر معر

قسمت مثبت به قسمت منفی تغییر وضعیت می دهد فرکانس پلاسمایی گفته می شود. به ازای مقادیر 

ماده رفتار دی الکتریکی و به ازای مقادیر منفی ماده رفتار فلزی از خود نشان یک, رمثبت تابع دی الکت

( قسمت 21-9و شکل )محاسبه شده  تابع دی الکتریک (, قسمت موهومی 14-9می دهد. در شکل )

مقدار گاف نواری بدست آمده در نمودار تابع دی الکتریک  حقیقی تابع دی الکتریک را نشان می دهد.

 ومی در توافق خوبی با گاف نواری قرار دارد. قسمت موه

 

 

 ( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111( : نمودار قسمت موهومی تابع دی الکتریک نانو صفحه )14-9شکل )

.GGA 

 

0

1

2

3

4

0 4 8 12 16 20

imaginary[100]

imaginary[010]

imaginary[001]

Im
ag

in
ar

y
 p

ar
t 

o
f 

ep
si

lo
n
 

Energy(eV) 



  

75 
 

 

 

 . GGA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111( : نمودار قسمت حقیقی تابع دی الکتریک نانو صفحه )21-9شکل )

( گزارش 7-9در سه راستا در جدول ) GGAثابت دی الکتریک استاتیک با استفاده از تقریب های مقدار 

 شده است. 

 ( : مقدار ثابت دی الکتریک استاتیک در این کار:7-4) جدول

Ԑ(ω=0)  راستا 

2.62 [177] 

9.91 [717] 

2.57 [771] 

 

 ضریب شکست و ضریب خاموشی  4-7-2

چگونگی انتشار امواج الکترومغناطیسی در یک محیط بستگی شدیدی به ضریب شکست و چگونگی 

( نشان داده 22-9( و )21-9پاشندگی امواج به ضریب خاموشی دارد. این دو کمیت در شکل های )

رخ می دهد و بعد eV9.5 و در انرژی حدود  [111]شده اند. اوج میزان انتشار امواج فوتونی در راستای 

. البته هر به یک مقدار ثابت  می رسد eV21 از آن با شیب ملایم کم می شود تا جایی که در انرژی 

ه میتوان گفت میزان انتشار ک.ثابت می رسندبه یک مقدار  eV21 سه راستای بلور در انرژی حدود 

( مقدار ضریب شکست استاتیک گزارش شده 8-9فوتون در هر سه راستا یکسان می باشد. درجدول )
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 [111]است. در مورد نمودار ضریب خاموشی بیشترین میزان پاشندگی امواج بازهم مربوط به راستای 

یب خاموشی در توافق خوبی با می شود. گاف اپتیکی ایجاد شده در نمودار ضر eV5 و انرژی حدود 

 گاف نواری بدست آمده است.

 .ضریب شکست استاتیک بدست آمده  ادیر( : مق8-9جدول)

n(ω=0) راستا 

1.61 [177] 

1.89 [717] 

1.69 [771] 

 

 

 

 . GGA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111انو صفحه)نضریب شکست  های( : نمودار21-9شکل)
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 . GGA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111ضریب خاموشی  نانو صفحه)های ( : نمودار22-9شکل)

 

 طیف جذب  4-7-3

( نشان دهنده ی آن است که قله های اصلی 29-9نمودار جذب بدست آمده بر حسب انرژی در شکل )

مشاهده شده متناظر با قله های مشاهده شده در تابع دی الکتریک قسمت موهومی آن است. بیشترین 

در نمودار  می باشد. eV5 و انرژی حدود   [111]میزان جذب توسط الکترون ها مربوط به راستای 

تابع دی الکتریک و گذارهای داخلی  باکه مرتبط  جذب, شاهده قله هایی در سطوح انرژی پایین هستیم

( سریم اکساید بردارهای شبکه با هم برابر ندارند پس جذب 111چون ساختار نانو صفحه ی ) می باشد.

در محدوده هایی که با  می دهد.نفوتون برای انجام گذار بین ترازهای مختلف اتمی بطور همسانگرد رخ 

میزان بازتابندگی اتفاق می افتد که ناشی از گذارهای بین نواری  کاهش جذب مواجه هستیم, بیشترین

قله های بوجود آمده نشان دهنده ی گذارهای الکترونی ازتراز اشغال شده نوار ظرفیت به تراز  می باشد.

اشغال نشده در نوار رسانش می باشند. این قله ها دقیقا متناظر با موقعیت انرژی قله های مشاهده شده 

 ار قسمت موهومی تابع دی الکتریک, ضریب خاموشی و رسانندگی اپتیکی است.در نمود
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 . GGA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111جذب اپتیکی  نانو صفحه )های ( : نمودار 29-9شکل )

 بازتابندگی  4-7-4

داده شده است. همان طور که در شکل نشان داده شده ( نشان 29-9بازتابندگی در شکل) هاینمودار

علت آن گذارهای  می باشد. [111]در راستای eV9 است بیشترین میزان تابندگی مربوط به انرژی حدود

 بین نواری می باشد.

 

 

 .GGA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111بازتابندگی  نانو صفحه) های( : نمودار29-9شکل)
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 اتلاف انرژی 4-7-5

مورد بررسی قرار گرفته  [111] ,[111[,]111]اتلاف انرژی در سه راستای  های( نمودار25-9در شکل )

می باشد که به ازای آن قسمت  eV19 با انرژی حدود [ 111]است. بیشینه قله مربوط به راستای 

 حقیقی تابع دی الکتریک منفی می شود. انرژی بیشینه همان انرژی پلاسمون حجمی می باشد.

 

 

 .GGA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111اتلاف انرژی نانو صفحه) های( : نمودار25-9شکل)

 

 طیف رسانندگی  4-7-6

( نشان داده شده است. قله های موجود در 26-9رسانندگی اپتیکی بر حسب انرژی در شکل )نمودار 

نمودار رسانندگی مطابق با قله های موجود در نمودار تابع دی الکتریک قسمت موهومی و ضریب 

رخ می دهد   eV5 در انرژی حدود  [111]خاموشی است. بیشتریم میزان جریان رسانشی در راستای 

 به کمترین مقدار خود می رسد.  eV21 .و در حدود انرژی 
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 . GGA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111نانو صفحه )  رسانندگی های( : نمودار26-9شکل )

 نتیجه گیری 4-8

با استفاده از نظریه تابعی چگالی مورد  2CeO (111نانو صفحه ) ساختار الکترونی و خواص اپتیکی

و  LDAبررسی قرار گرفت. محاسبات مربوطه با استفاده از شبه پتانسیل فوق هموار و تقریب های 

GGA ساختار  ,و با کمک کد محاسباتی کوانتوم اسپرسو انجام شد. در بررسی ساختار الکترونی نمونه

ذب, ج ,تابع دی الکتریک ,سی خواص اپتیکی نمونهنواری و چگالی حالت ها محاسبه گردید. برای برر

دند. تابع اتلاف انرژی و طیف بازتابندگی بررسی ش ,ضریب شکست و ضریب خاموشی ,رسانندگی اپتیکی

در بررسی نمودار چگالی حالت مشخص شد که قسمت بالایی نوار ظرفیت )نزدیک تراز فرمی( از حالت 

p  اتم اکسیژن و اوربیتالf کیل شده است. حالت اتم سریم تشf  اتم سریم سهم عمده را در نوار رسانش

اتم اکسیژن دارد. بررسی نتایج نشانگر  pدارد, که منجر به تشکیل گاف نواری بین این حالت و حالت 

 eV7.2 برابر  GGAو در تقریب  eV8.8 برابر  LDAمستقیم در تقریب غیر وجود یک گاف نواری 

مقدار گاف اپتیکی بدست آمده در طیف رسانندگی در توافق خوبی با  ,است. در بررسی خواص اپتیکی

گاف نواری قرار دارد و قله های تشکیل شده در نمودار جذب اپتیکی مطابق با قله های بوجود آمده با 

قسمت موهومی تابع دی الکتریک و ضریب خاموشی می باشد. مقدار گاف اپتیکی در حالت نانو صفحه 

کاهش چشمگیری داشته است که علت آن برهمکنش نداشتن صفحات باهم و   حجمینسبت به حالت 
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در حالت کلی افزایش ثابت شبکه, سبب کاهش چگالی و  می باشد. cوارد کردن خلا به بردار شبکه ی 

در نتیجه برهمکنش نور فرودی با الکترون ماده کمتر و شفافیت نمونه را اندکی افزایش می دهد که 

. خواص نوری با اندازه ذرات ارتباط مله خواص نوری را تحت الشعاع قرار می دهدخواص فیزیکی از ج

حاسبات در م مستقیمی دارد. شدت طیف نوری نانو ذرات نیمرسانا ها با تغییر اندازه ی آن تغییر می کند.

طبیعی است که انتظار داشته باشیم مکان اتم ها روی سطح و  ,( سریم اکساید111سطح نانو صفحه)

 داشته باشد. زیرا با شکافتن سطح, تفاوت حجمیچنین فواصل بین لایه ها تا حدودی با ساختار هم

تعدادی پیوندهای آویزان و الکترون های غیر مقید)آزاد( ایجاد می شود. این پدیده ی تغییر مکان اتم 

 [.52میم]های روی سطح و فاصله بین لایه ها را واهلش سطح می نا

 GGAبا استفاده از تقریب  2CeO( 111بررسی خواص الکترونی و اپتیکی نانو صفحه ) 4-5

 مقدمه 4-5-1

( سریم اکساید در 111در این بخش به مطالعه ی خواص ساختاری , الکترونی و اپتیکی نانو صفحه ی )

د انرژی قطع و تعدا ,فاز تتراگونال پرداخته شده است. محاسبات ساختاری شامل بررسی ثابت شبکه

بهینه شده در فضای وارون در حالت پایه می باشد. محاسبات الکترونی شامل ساختار نواری و  kنقاط 

  ,ب جذبضری, چگالی حالت های جزئی و کلی بوده و محاسبات اپتیکی شامل بررسی تابع دی الکتریک

. این محاسبات با استفاده از رسانندگی و اتلاف انرژی می باشند ,طیف بازتابندگی ,ضریب خاموشی

اکثر مطالعات روی ترکیب  و کد محاسباتی کوانتوم اسپرسو انجام شده است. LDA GGA,تقریب 

2CeO  در حالت کپه ای و نظری بوده است و در حالت نانو صفحه امکان مقایسه خواص الکترونی و

 اپتیکی این نانو صفحات باهم میسر نبود.

 ورودی تعیین پارامترهای  4-5-2

𝛼و برای آن  =0A8261.9a=b= 0A 911.21 cدارای ثابت شبکه 2CeO( 771) صفحه = 𝛽 =

𝛾 = خلاء به اندازه ی  cبرای ایجاد یک نانو صفحه, باید در راستای بردار  .[59]می باشد 90°
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A015( نشان داده شده 27-9واحد بلور سریم اکساید در فاز تتراگونال در شکل )سلول . وارد گردید

 ( نمایش داده شده است.4-9در جدول ) Oو  Ceاست. همچنین موقعیت اتم های 

 

( در فاز 111( سلول بلور نانو صفحه )ب-27-9شکل ) مکعبی( : سلول واحد بلور سریم اکساید در فاز الف-27-9شکل )

 .تتراگونال

 تتراگونال ( : موقعیت اتم های سریم و اکسیژن در فاز4-9جدول )

Z Y X  نام اتم 

1.25 1- 1.5 O 

1.25 1.5 1 O 

1.5 1.5 1.5 Ce 

1.75 1 1.5 O 

1.75 1.5 1 O 

1 1- 1 Ce 

 

 بهینه سازی پارامترهای مورد نیاز برای انجام محاسبات  4-5-3

 بهینه سازی انرژی قطع 4-5-1-3

تخت و همچنین کاهش یافتن حجم همان طور که قبلا گفته شد برای محدود کردن ضرایب بسط امواج 

( سریم اکساید می پردازیم. به ازای یک نقطه ی 111به بهینه سازی انرژی قطع نانو صفحه ), محاسبات

k انرژی را بهینه می کنیم. تعداد نقاط انرژی  را بر حسب انرژی  ,با افزایش گام به گام انرژی قطع, معین

بعنوان انرژی قطع مورد نظر انتخاب می کنیم. مقدار  کل رسم می کنیم و نقطه ای که بهینه شد را

 الف
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بدست آمد. همچنین مقدار انرژی قطع برای محاسبه ی  Ry55 انرژی قطع برای این نانو صفحه حدود 

( نمودار انرژی قطع بهینه بر 28-9انتخاب شده است. در شکل ) Ry551 چگالی بار الکترونی حدود 

 حسب انرژی کل رسم شده است.

 

 

( سریم اکساید با استفاده از 111( : نمودار انرژی قطع بهینه شده بر حسب انرژی کل برای نانو صفحه )28-9شکل )

 GGA  .تقریب 

 بهینه شده در منطقه اول بریلوئن kبهینه سازی تعداد نقاط  4-5-2-3

را افزایش می  kتعداد نقاط  ,به ازای یک انرژی قطع بهینه شده و ثابت kبرای بهینه کردن تعداد نقاط 

بهینه شده  kرسم میکنیم. تعداد نقاط  Ry  دهیم و میزان همگرایی را نسبت به انرژی کل بر حسب

( 24-9بدست آمد. نمودار تعداد نقاط بهینه شده بر حسب انرژی کل در شکل )  9*9*1در این کار 

  .نشان داده شده است
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( سریم اکساید با استفاده از 111( : نمودار تعداد نقاط  بهینه شده بر حسب انرژی کل برای نانو صفحه )24-9شکل )

 .GGA  تقریب 

 

 بهینه سازی پارامتر شبکه 4-5-3-3

برای  ثابت شبکه می باشد. محاسبه ی, اولین کمیت فیزیکی قابل استخراج برای انجام محاسبات بعدی

بدست آوردیم را با  VNLکه از طریق نرم افزار  ,بهینه کردن این پارامتر , مقدار ثابت شبکه ی آزمون

دقتی حدود چند درصد)کشش و کرنش( بهینه می کنیم. به ازای نقطه ای که انرژی نهایی کمینه شد 

ی بعنوان ثابت شبکه ی بهینه شده انتخاب منمودار ثابت شبکه بهینه شده و بردار شبکه انرژی کمینه 

 نشان داده شده است . 11-9مقدار ثابت شبکه بهینه شده در جدول  شود.

 GGAو  LDAبا استفاده از تقریب  2CeO( :مقادیر ثابت شبکه ی بهینه شده برای 11-9جدول )

مقدار ثابت شبکه بدست آمده با استفاده از تقریب 

)0(AGGA 

 در این کار با استفاده از تقریبمقدار بدست آمده 

)0(ALDA 
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 GGAبا استفاده از تقریب  2CeO (111نانو صفحه ) بررسی ساختار الکترونی  4-11

 ساختار نواری 4-1-11

برای محاسبه ی ساختار نواری سریم اکساید ابتدا باید مسیر مناسب انتگرال گیری در ناحیه ی بریلوئن 

تار تتراگونال نشان داده شده ( مسیر انتگرال گیری در فضای وارون  ساخ91-9شکل )انتخاب شود. در 

ساختار نواری نیمرساناها بطور مستقیم تحت تاثیر جذب و گسیل نور می باشند. برای  .[91]است

نیمرساناهایی که گاف نواری غیرمستقیم دارند, یک فونون اضافی باید جذب یا گسیل شود برای اینکه 

 [.59حرکتی بلور پایسته بماند و یک فرآیند فوتون جذبی یا گسیلی با کارآیی کمتر بوجود آید]تکانه 

 

ساختار نواری را توسط کد محاسباتی اسپرسو را بدست می آوریم.  ,بعد از انجام محاسبات خودسازگار

مورد بررسی قرار  eV15 تا  -11 ( مشاهده می کنید بازه ی انرژی از91-9همان طور که در شکل )

گاف نواری این نانو صفحه هم از نوع  .بدست آمد ev1.18 گرفته است. مقدار گاف نواری حدود 

باعث برهمکنش نداشتن صفحات با هم بوده و  cمستقیم است. وارد کردن خلا به بردار شبکه ی غیر

 کاهش چشمگیری داشته باشد. حجمیاین امر سبب شده است که گاف نواری نسبت به حالت 

 ( : مسیر انتگرال گیری در فضای وارون ساختار  تتراگونال91-9شکل)
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 .  GGA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111( : نمودار ساختار نواری نانو صفحه )91-9شکل)

 چگالی حالت ها  4-2-11

( و 92-9کمیت دیگر محاسبه شده در این تحقیق چگالی حالت کلی و جزئی است که در شکل های )

( نشان داده شده است. منظور از چگالی یک سیستم تعداد حالت های الکترونی اشغال شده در 9-99)

دسترس در واحد حجم  در واحد انرژی است که اطراف یک انرژی میتواند وجود داشته باشد. بازه ی 

 انتخاب شده است.  eV15 تا  -11انرژی حدود 

 

 

 ( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111محاسبه شده نانو صفحه ) چگالی حالات کلی ( : نمودار 92-9شکل )
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بیشترین میزان حالت برای اشغال  eV1   در حدود انرژی (99-9در نمودار چگالی حالت جزئی )شکل 

 می باشد. همان طور که گفتیم در حدود انرژی  Ceاتم  fشدن توسط الکترون ها مربوط به اوربیتال 

eV5  با یک گاف انرژی روبرو هستیم که مربوط به اوربیتالp  اتمO .حالت  می باشدp  اتم اکسیژن و

f  اتم سریم باعث بوجود آمدن گاف نواری حدود eV1.18  می شوند که با مقداری که از روی ساختار

 نواری بدست آوردیم برابر است. 

 

 

 .GGA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111چگالی حالت جزئی نانو صفحه ) های( : نمودار99-9شکل )

 GGAبا استفاده از تقریب  2CeO( 111بررسی خواص اپتیکی نانو صفحه ) 4-11

 GGA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111ما در این بخش به بررسی خواص اپتیکی نانو صفحه )

. قبل از انجام محاسبات باید به این نکته دقت کنیم که به علت اینکه این نانو صفحه دارای می پردازیم

≠a=bساختار تتراگونال می باشد ) 𝑐 بررسی  [111]و [111](, می توانیم رفتار بلور را فقط در راستای

ناهمسانگرد  [111]همسانگرد می باشد و در راستای  [111]و  [111]کنیم زیرا رفتار بلور در راستای 

 می باشد.
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 تابع دی الکتریک  4-11-1

ی دارد. بردار موج بستگ ی مختلط است که به فرکانس, بسامدتابع دی الکتریک مواد غیر خطی, تانسور

الکترونی یک جامد وابسته می باشد. نمودار تابع دی  نوارتریک به ساختار قسمت موهومی تابع دی الک

( رسم شده است. سهم موهومی تابع دی 95-9( و )99-9الکتریک سهم موهومی و حقیقی در شکل )

صفر می باشد. این بدان معناست که  eV1.4 ( سریم اکساید تا حدود انرژی 111الکتریک نانو صفحه )

فوتون ها با انرژی کمتر از پهنای گاف قادر به گذار نبوده  لذا جذبی صورت نمی گیرد. بیشترین قله 

گاف اپتیکی بدست آمده در توافق خوبی با  می باشد. [111]در راستای  eV6 مربوط به انرژی حدود 

 است.نواری  از ساختار  محاسبه شده   مقدار گاف

 

 

( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111( : نمودار قسمت موهومی تابع دی الکتریک نانو صفحه )99-9شکل )

.GGA  

 

در بازه ی انرژی  [111]( مشاهده می کنید شدت قله  در راستای 95-9همان طور که در شکل )

به بیشترین مقدار خود می رسد. این بدان معناست که در این محدوده رسانندگی اپتیکی  eV6  حدود 

راستاها  رفتار ماده در اکثر بسیار ضعیف است یعنی رسانندگی با ثابت دی الکتریک نسبت عکس دارد.

ارش ( گز11-9مقدار ثابت دی الکتریک استاتیک در جدول ) و بازه های انرژی , دی الکتریکی می باشد.

 شده است.
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 . GGA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111( : نمودار قسمت حقیقی تابع دی الکتریک نانو صفحه )95-9شکل )

 ( سریم اکساید در این کار111( : مقدار ثابت دی الکتریک نانو صفحه )11-9جدول )

=0)ω(1Ԑ  راستا 

1.49 [177] 

2.15 [771] 

 

 ضریب شکست و خاموشی  4-11-2

( نشان داده شده است. همانطور که مشاهده 97-9( و )96-9نمودار ضریب شکست و خاموشی در شکل )

شاهد بیشترین شدت قله می باشیم که  eV6.5 می شود در نمودار ضریب شکست درحدود انرژی 

ستاتیک شکست ا. مقدار ضریب الکترومغناطیسی می باشدار امواج نشان دهنده ی بیشترین میزان انتش

 .( نشان داده شده است12-9راستا در جدول ) در دو

  محاسبه شده.ر ضریب شکست استاتیک قادی( : م12-9جدول)

n(ω=0) راستا 

1.2 [177] 

1.5 [771] 
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 . GGA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111ضریب شکست نانو صفحه )  های( : نمودار96-9شکل )

ضریب خاموشی میزان گسیل امواج الکترومغناطیسی را نشان می دهد با توجه به این تفسیر از ضریب 

می باشد. در  [111]در راستای  eV6 بیشترین میزان گسیل فوتون مربوط به انرژی حدود , خاموشی

دارای یک گاف اپتیکی می باشد که  eV1.46 نمودار ضریب خاموشی بر حسب انرژی تا انرژی حدود 

 بیانگر این است که گسیل فوتون از سطح بلور صفر می باشد.

 

 

 .GGA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111ضریب خاموشی  نانو صفحه )  های( : نمودار97-9شکل )
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 طیف بازتابندگی  4-11-3

 6( نشان داده شده است. در انرژی حدود 89-9در شکل ) 2CeO( 111طیف بازتابندگی نانو صفحه )

eV  ا شاهد افت قله ت ,شاهد بیشترین میزان تابندگی هستیم . بعد از این مقدار انرژی [111]راستای

می باشیم که این کاهش ناگهانی ناشی از آستانه ی گذار بین نواری می باشد. گذار  eV7 حدود انرژی 

الکترون های ظرفیت از نوار ظرفیت به نوار رسانش برانگیخته می شوند این  ,بین نواری بدین معنا که

ی دمای اتاق( یا اعمال میدان الکتریک برانگیختگی می تواند در اثر کمترین برانگیختگی گرمایی ) در

 خارجی باشد.

 

 

 .GGA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111بازتاب نانو صفحه ) های( : نمودار98-9شکل )

 

 رسانندگی 4-11-4

( نمودار رسانندگی اپتیکی بر حسب انرژی نمایش داده شده است.در نقاطی که شاهد 94-9در شکل )

حضور قله هستیم, بیشترین میزان جریان رسانشی الکترون ها وجود دارد. بیشترین میزان رسانندگی 

می باشد. قله های موجود در نمودار رسانندگی اپتیکی  eV6 و انرژی حدود  [111]مربوط به راستای 

ه های موجود در نمودار ضریب خاموشی و تابع دی الکتریک هم خوانی دارد. ترتیب گذارهای بین با قل

 نواری در این نمودار های ذکر شده , مطابق با نمودار رسانندگی می باشد.
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 . GGA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111ضریب رسانندگی  نانو صفحه ) های( : نمودار94-9شکل )

 طیف جذب اپتیکی  4-11-5

ضریب جذب یک ماده نشان دهنده ی میزان جذب تابش الکترومغناطیسی با طول موج معین می باشد. 

( تغییرات ضریب جذب بر حسب انرژی موج را نشان می دهد. قله های مشاهده شده 91-9شکل )

متناظر با قله های مشاهده شده در نمودار موهومی تابع دی الکتریک می باشد. به علت ساختار تتراگونال 

بصورت [ 111]و  [111]( سریم اکساید جذب فوتون برای انجام گذار در راستاهای 111گونه نانو صفحه)

 بصورت ناهمسانگرد رخ می دهد. [111]همسانگرد و در راستای 

 

 

 . GGA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111جذب نانو صفحه ) های( : نمودار 91-9شکل )
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 اتلاف انرژی 4-11-6

طیف سنجی اتلاف انرژی روش توانمندی در تجزیه و تحلیل حالت های اشغال شده بالای تراز فرمی با 

تفکیک جزئی زیر نانومتر است. این طیف در بردارنده ی تحریک دسته جمعی الکترون های ظرفیت 

ه محاسبدر نوار رسانش است. طیف اتلاف انرژی الکترون  نشده)پلاسمونها( به داخل حالت های اشغال 

)گاف انرژی( شروع و  eV1.18 ( آورده شده است. اتلاف انرژی الکترون از حدود 91-9شده در شکل )

به بیشینه مقدار خود می رسد که در واقع همان انرژی مربوط به پلاسمون حجمی  eV11.89 در انرژی 

 pنوار رسانش به  fمربوط به اتلاف ناشی از گذارهای اوربیتال  eV19 تا  6است. قله واقع بین انرژی 

  نوار ظرفیت است.

 

 

 . GGA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111اتلاف انرژی  نانو صفحه ) های( : نمودار 91-9شکل )

  LDAبا استفاده از تقریب  2CeO( 111بررسی خواص الکترونی نانو صفحه ) 4-12

 ساختار نواری 4-1-12

( نشان داده شده است. بعد از انجام محاسبات 92-9نمودار ساختار نواری سریم اکساید در شکل )

 1.21گاف نواری سریم اکساید حدود  ,خودسازگار و انتگرال گیری در ناحیه ی کاهش ناپذیر بریلوئن

eV  مستقیم است. غیربدست آمد. مقدار گاف نواری بدست آمده از نوع 
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 .  LDAاستفاده از تقریبسریم اکساید با ( 111( : نمودار ساختار نواری نانو صفحه )92-9شکل)

 چگالی حالت ها  4-2-12

توزیع الکترون در طیف انرژی بوسیله چگالی حالت ها توصیف می شود. طیف چگالی حالت های کلی 

( رسم شده است. 99-9در شکل ) Ve 15تا  -Ve 15در گستره ی انرژی  2CeO( 111نانو صفحه ی )

در نمودار چگالی حالت ها مقیاس انرژی صفر نشان دهنده ی مکان تراز فرمی است که با خط چین 

عمودی نشان داده شده است. نوار ظرفیت در ناحیه ی زیر تراز فرمی با گافی از نوار رسانش که بالای 

 تراز فرمی است جدا شده است. 

 

 

 . LDA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111( : نمودار چگالی حالت های کلی نانو صفحه )99-9شکل)
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برای اینکه بهتر بتوانیم نقش اوربیتال هر اتم را در چگالی حالت های کلی مورد بررسی قرار دهیم چگالی 

( نشان داده 99-9شکل )حالت جزئی را مورد بررسی قرار می دهیم. نمودار چگالی حالت های جزئی در 

مربوط به انرژی حدود  eV15 تا  -eV15 شده است. بیشینه قله ی مشاهده شده در بازه ی انرژی 

eV2  می شود که ناشی از اوربیتالf  اتمCe  می باشد. اوربیتال این اتم نقش مهمی در نوار رسانش

ناشی می شود که نقش  Oاتم  pهم از اوربیتال  -eV5 ایفا می کند. قله ی مربوط به انرژی حدود 

در اطراف  Ceاتم  f9مهمی در نوار ظرفیت ایفا می کند. توزیع چگالی حالت های الکترون اوربیتال 

است. با توجه به نمودار چگالی حالت های کلی و جزئی می  Oاتم  pسطح فرمی بیشتر از اوربیتال 

شده اند, این نشان دهنده ی این است  در محدوه ی سطح فرمی متمرکز fبینیم که اکثر الکترون های 

 جایگزیده هستند. Ceاتم f 9که الکترون های

 

 

 

  LDA. سریم اکساید با استفاده از تقریب( 111چگالی حالت های جزئی نانو صفحه )های ( : نمودار 99-9شکل)

 

 LDAبا استفاده از تقریب  2CeO( 111بررسی خواص اپتیکی نانو صفحه ) 4-13

بلکه متاثر از همه ی الکترون های موجود  ,به الکترون های آزاد بستگی نداردرفتار اپتیکی جامدات تنها 

در جامد است. از آن جا که تابع دی الکتریک به ساختار نواری الکترونی بلور بستگی دارد و بررسی های 
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د در تعیین ساختار نواری کلی بلور بسیار سودمن ,پتیکیتابع دی الکتریک با استفاده از طیف نمایی ا

 به محاسبه ی خواص اپتیکی نیمرسانای مذکور پرداختیم. ,است

 تابع دی الکتریک  4-1-13

مستقیما از گذارهای بین  ,( نشان داده شده است95-9موهومی تابع دی الکتریک که در شکل ) قسمت

[ 111]دارد که مربوط به راستای  eV7 نواری ناشی می شود. این نمودار قله ی بزرگی در حدود انرژی 

به اتم اکسیژن  pاین بیشینه قله از گذارهای زیر تراز فرمی یعنی اوربیتال  اتم سریم اکساید می باشد.

با گاف اپتیکی مواجه  eV1.9 تا حدود انرژی  اتم سریم ناشی می شود. fبالای تراز فرمی یعنی حالت 

می شویم که در توافق خوبی با گاف نواری الکترونی سریم اکساید می باشد. اولین قله در این نمودار 

می باشد که با توجه به نمودار چگالی حالت های جزئی  [111]در راستای  eV2 مربوط به انرژی حدود 

  ناشی می شود. :f9Ceو :p2Oاز حضور چگالی حالت های, محاسبه شده

 

 

( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111قسمت موهومی  تابع دی الکتریک نانو صفحه ) های( : نمودار95-9شکل )

LDA . 

 9( نشان داده شده است. این نمودار در حدود انرژی 96-9قسمت حقیقی تابع دی الکتریک در شکل )

ev  بزرگ بدین معناست که در  قله وجود این ,بزرگی دارد قله [111]و راستای  [111]در راستاهای
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این محدوده رسانندگی اپتیکی بسیار ضعیف است یعنی ثابت دی الکتریک با رسانندگی اپتیکی رابطه 

یعنی انرژی ترازها مانع عبور امواج  ,است قلهی عکس دارد. در این محدوده که ثابت دی الکتریک دارای 

ون انرژی فوت الکترومغناطیسی و در عوض جذب آن می شوند و به فوتون تبدیل می گردند. یعنی اگر

تابشی از گاف انرژی ماده کمتر باشد ماده شفاف عمل می کند و فوتون هایی که دارای انرژی برابر گاف 

در راستای  eV8 در حدوده انرژی  جذب می شوند و ماده به صورت کدر عمل می کند. ماده باشد

 ماده رفتار فلزی از خود نشان می دهد. [111]

 

 

( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111قسمت حقیقی  تابع دی الکتریک نانو صفحه ) های( : نمودار96-9شکل )

LDA . 

 ضریب شکست و ضریب خاموشی 4-2-13

( نشان 89-9( و )97-9در شکل های ) 2CeO( 111نمودار ضرریب شرکسرت و خاموشی نانو صفحه )

داده شده است. همان طور که قبلا توضیح دادیم چگونگی انتشار امواج الکترومغناطیسی در یک محیط 

به ضرریب شرکسرت و خاموشری بستگی دارد. مقدار ضریب شکست استاتیک با توجه به نمودار زیر در 

ن می باشررد. بیشررترین میزا eV1.69 حدود [111]و در راسررتای  eV1.67 حدود  [111]راسررتای 

می باشد. در بررسی نمودار ضریب  ev7.91 است که درحدود   [111]انتشرار امواج مربوط به راستای 

و  [111]خاموشری به این نتیجه می رسیم که بیشترین میزان گسیل فوتون از ماده مربوط به راستای 
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حالی که  در مقادیر ضریب خاموشی با افزایش انرژی کاهش می یابد می باشد. eV7.91 انرژی حدود 

اینکه  علت مقادیر ضررریب شررکسررت با افزایش انرژی به مقدار ثابتی می رسررد و دیگر تغییر نمی کند.

ضرریب شرکست در انرژی های بالاتر محو می شود بخاطر این واقعیت است که ماده در خارج از انرژی 

شرررفاف عمل کند. هرای معین, فوتون های پر انرژی را جذب می کند و دیگر نمی تواند مانند ماده ی 

مقدار گاف بوجود آمده در این نمودار در توافق خوبی با گاف بوجود آمده در نمودار سررهم موهومی تابع 

 دی الکتریک و گاف نواری ایجاد شده در نمودار ساختار نواری می باشد.

 

 

 . LDA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111ضریب شکست نانو صفحه ) های( : نمودار97-9شکل )

 

 

 . LDA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111ضریب خاموشی  نانو صفحه ) های( : نمودار98-9شکل )
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 جذب  4-3-13

( نشان داده شده است. در این نمودار با 94-9نمودار ضریب جذب برای نیمرسانای مذکور در شکل )

( سریم اکساید جذب فوتون برای انجام گذار بین ترازهای مختلف 111توجه به ساختار نانو صفحه )

 [111]بطور ناهمسانگرد رخ می دهد. بیشترین میزان جذب فوتون از سطح ماده مربوط به راستای 

 یمی باشد که متناظر با قله های مشاهده شده در نمودار تابع دی الکتریک سهم موهوم eV7.92حدود 

طیف جذب به ازای انرژی های بیشتر از گاف, به علت گذارهای بین  و نمودار ضریب خاموشی می باشد.

 نواری دارای پاشندگی می باشد.

 

 

 . LDA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111نانو صفحه ) جذب  های( : نمودار94-9شکل )

 طیف بازتابندگی 4-4-13

( نشان داده شده است. بیشترین مقدار بازتابندگی 51-9نمودار بازتابندگی بر حسب انرژی در شکل )

شدید بعد از این انرژی با افت  رخ می دهد. eV7.92 در انرژی حدود  [111]مربوط به راستای 

بازتابندگی مواجه می شویم که نشان دهنده ی گذار بین نواری فوتون می باشد. هر قدر شدت نمودارهای 

لید زوج باعث تو می افتد وانتقال های اپتیکی بیشتری در ماده اتفاق , طیف بازتابندگی کمتر باشد

خورشیدی استفاده می الکترون و حفره خواهد شد. یکی از دلایلی که از سریم اکساید در سلول های 

 شود بازتاب و اتلاف کم و جذب بالا می باشد.
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 . LDA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111طیف بازتابندگی  نانو صفحه )های ( : نمودار 51-9شکل )

 رسانندگی 4-5-13

و  eV7.91( رسم شده است. در حدود انرژی 51-9نمودار رسانندگی اپتیکی برحسب انرژی در شکل )

شاهد بیشترین میزان جریان رسانشی الکترون ها هستیم. قله های موجود در نمودار  [111]در راستای 

رسانندگی با قله های موجود در نمودار جذب همخوانی دارد. ترتیب گذارهای بین نواری مربوط به قله 

ضریب خاموشی و بخش موهومی تابع دی   ,نمودارهای جذب , مطابق با ترتیب گذارهای بین نواری در

الکتریک می باشد. گاف اپتیکی بوجود آمده در نمودار رسانندگی با گاف نواری  الکترونی در توافق خوبی 

است . همان طور که قبلا اشاره کردیم تابع  دی الکتریک با رسانندگی نسبت عکس دارد. طبق نمودار 

ی که رسانندگی ضعیفی داریم نمودار تابع دی الکتریک دارای همان طور که انتظار می رود در قله های

 بیشترین شدت می باشد.
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 . LDA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111رسانندگی نانو صفحه ) های( : نمودار51-9شکل )

 اتلاف انرژی  4-6-13

تابع اتلاف انرژی متناسب با احتمال اتلاف  شده است. ( نشان داده52-9طیف اتلاف انرژی در شکل )

این طیف دربردارنده ی تحریک  در واحد طول برای یک الکترون در حال عبور از محیط است. Eانرژی 

شروع شده است و  eV2 دسته جمعی الکترون های ظرفیت )پلاسمون ها( است. اتلاف انرژی از انرژی 

نرژی مربوط شاهد بیشترین اتلاف انرژی هستیم که در واقع همان ا[ 111]در راستای  eV18 در انرژی 

واد در م به پلاسمون حجمی است که بیانگر برانگیختگی حجمی چگالی بار الکترونی در بلور است.

فرکانس های پایین تر از فرکانس پلاسما به عنوان نیمرسانا و در فرکانس بالاتر از آن بعنوان فلز رفتار 

یک شرط لازم برای انرژی پلاسمونی است و شرط  ,دن تابع دی الکتریک سهم حقیقیمی کنند. صفر ش

 کافی وجود قله برجسته در تابع اتلاف است .
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 . LDA( سریم اکساید با استفاده از تقریب 111اتلاف انرژی  نانو صفحه ) های( : نمودار52-9شکل )

 نتیجه گیری 4-14

در فاز تتراگونال در چارچوب نظریه تابعی چگالی با  2CeOدراین پژوهش ساختار الکترونی و اپتیکی 

ر غیمطالعه شده است. محاسبات مربوط به ساختار الکترونی , یک گاف  LDAو GGA اعمال تقریب 

را نشان می دهد.  eV1.2حدود  LDAو در تقریب  GGAدر تقریب  eV1.18 مستقیم به اندازه ی 

 ندرا تاکید می نمای گاف نواری به همین اندازهنیز وجود محاسبات مربوط به چگالی حالت کلی و جزئی 

تابع دی   ,کیناشی می شود. در محاسبات مربوط به ساختار اپتی Oاتم  pو  Ceاتم  fکه از اوربیتال 

شکست, جذب, اتلاف انرژی و رسانندگی مورد مطالعه قرار گرفته است.  ,ضریب خاموشی ,الکتریک

بررسی نمودار جذب از توافق قله های مشاهده شده بین این نمودار و نمودار ضریب خاموشی و تابع دی 

 به ازایی که این تابع از ,حقیقی تابع دی الکتریک بخشموهومی می دهد. در بررسی  بخشالکتریک 

 در حالت کلی ه از خود رفتار فلزی نشان می دهد.قسمت مثبت به مقدار منفی تغییر وضعیت دهد ماد

رات نیمرسانا به اندازه شان   باعث شده است که خواص نوری و وابستگی خواص نوری و الکترونی نانو ذ

جود ابعاد و و ,وه بر ترکیب و آرایش اتم هاخود نشان دهند یعنی علا حجمیالکترونی متفاوتی با حالت 

خلا بین صفحات نقش مهمی در تعیین خواص اساسی نیمرسانا ها ایفا می کند و از آنجا که ساختار 
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الکترونی به موقعیت اتم ها بستگی دارد پس انتظار می رود که ساختار نواری و گاف نواری متفاوتی 

 [59ته باشیم]داش حجمینسبت به حالت 

 مع بندی ج 5

در حالت حجمی و نانوصفحه با استفاده از نظریه تابعی چگالی  2CeOساختار الکترونی و خواص اپتیکی 

مورد بررسی قرار گرفت. محاسبات مربوطه با استفاده از شبه پتانسیل فوق هموار و با کمک کد محاسباتی 

کوانتوم اسپرسو انجام شد. در بررسی ساختار الکترونی سریم اکساید, ساختار نواری و چگالی حالت ها 

, تابع دی الکتریک, جذب, رسانندگی اپتیکی, ها برای بررسی خواص اپتیکی نمونه محاسبه گردید.

ضرایب شکست و خاموشی, تابع اتلاف انرژی و بازتابندگی بررسی شدند. در انجام محاسبات چه در 

بررسی نمودار  استفاده شد. GGA و LDAتقریب  هر دو حالت حجمی چه در حالت نانو صفحه از

زئی نشان می دهد که قسمت پایینی نوار رسانش )نزدیک تراز فرمی( از حالت چگالی حالت های ج

اتم اکسیژن تشکیل شده است.  p 2اتم سریم و حالت های لبه ای نوار ظرفیت از حالت های f  9های

دارد که منجر به تشکیل گاف نواری  نوار ظرفیت بیشینهاتم اکسیژن سهم عمده را در  pحالت های 

بررسی نتایج در حالت حجمی نشانگر وجود یک گاف نواری  اتم سریم می شود. fبین این حالت و حالت 

و در حالت نانو  GGAدر تقریب  eV8/1 و  LDAدر تقریب  eV 59/2غیرمستقیم به اندازه ی حدود

( 111و نانو صفحه ) eV 8/1حدود GGAو در تقریب  eV 2/2حدود LDA( در تقریب 111صفحه )

در بررسی خواص . می باشد eV 18/1حدود GGAو در تقریب  eV  2/1حدود LDAدر تقریب 

مشاهده گردید که شدت قله ها در نمودار های  اپتیکی  سریم اکساید در حالت نانو صفحه و حجمی, 

ضریب خاموشی, ضریب شکست, طیف بازتابندگی, جذب, رسانندگی اپتیکی و تابع اتلاف انرژی در 

اولین قله در نمودار تابع دی الکتریک قسمت حالت نانو صفحه نسبت به حالت حجمی کاهش می یابد. 

قله های موجود در  می باشد. Ce:4fو  O:2pهای  موهومی نشان دهنده ی اولین گذار ناشی از حالت

نمودار رسانندگی اپتیکی با قله های موجود در نمودار ضریب خاموشی و تابع دی الکتریک همخوانی 
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دارد. همچنین ترتیب گذارهای بین نواری مربوط به قله ها متناظر با ترتیب گذارهای بین نواری در 

در نمودار های ضرایب  وهومی تابع دی الکتریک است.نمودارهای جذب, ضریب خاموشی و بخش م

خاموشی و شکست در حالت حجمی و نانو صفحات با افزایش انرژی شاهد کاهش این ضرایب هستیم 

 کاهش که علت آن می تواند برهمکنش ضعیف بین الکترون های رسانش و فوتون های فرودی باشد.

اشی از آستانه ی گذار بین نواری باشد که الکترون های ناگهانی نمودار طیف بازتابندگی نیز می تواند ن

نوار ظرفیت از نوار ظرفیت به نوار رسانش برانگیخته می شوند. این برانگیختگی می تواند در اثر کمترین 

برانگیختگی گرمایی )در دمای اتاق( یا اعمال میدان الکتریکی خارجی باشد. در حالت کلی کاهش نمودار 

تولید زوج حفره الکترون خواهد شد و انتقال اپتیکی خوبی صورت می گیرد یکی از بازتابندگی باعث 

دلایلی که از سریم اکساید برای ساخت سلول های خورشیدی استفاده می شود همین  قدرت جذب و 

 انتقال بالا و اتلاف انرژی پایین می باشد.
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 پیشنهادات 

بخصرروص در حالت نانو  با توجه به اینکه در سررطح کشررور هنوز مطالعات تئوری زیادی روی این مواد 

می توان جذب اکسیژن بر روی نانوصفحات سریم اکساید را مورد مطالعه   انجام نشرده اسرتصرفحات 

قرار داد. همچنین می توان خواص الکترونی اپتیکی و مغناطیسرری اکسررید سررریم آلایش یافته با آهن, 

 منگنز و نیکل را نیز مورد بررسی قرار داد.
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Abstract 
 

 

In this work electronic structure and optical properties of CeO2 in the bulk and 

nanosheetes were investigated theoritically. Structural and optical characteristics of bulk 

CeO2 introduce in chapter one. Density Functional Theory (DFT) and Quantom espresso 

software are presented in chapter 2. In chapters 3 and 4, the results of optical and 

electronic studies of the bulk and nanosheetes of CeO2, are presented which were 

calculated by using DFT respectivley. Ultrasoft Pseudoptential whit Quantom espresso 

software were used for all calculations. In optical studies, the band gap energy, density of 

states, dielectric functiones, absorbtion, optical conductivity, refractive index, extinction 

coefficient, energy lost and reflectivity were calculated for both bulk and nonosheets. The 

calculations were performed by both LDA and GGA aproximations. The obtained density 

of state of showed that the lower part of the conduction band (near the Fermi level), 

composes of the Ce: 4f states and the edge states of valance band contains O:2p. The 

result showed that the band gap calculated by the LDA approximation is closer to the 

experimental value than GGA approximation and the band gap energy of nanosheetes 

significaly descrease compared to the band gap of the bulk CeO2.                                                                                                                     

ptical properties, NanosheetesO ,2CeO : DFT,Key word 
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