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 (MEG) تکثیر اکسیتونیاستفاده از فرآیند بر نانو ساختار،  افزاره های سلول خورشیدی مبتنی یکی از روش ها برای افزایش بازده نوری–چکیده 

در این مقاله ما نرخ تکثیر اکسیتونی را در ایجاد می شود.  چندین اکسیتونبه ازای جذب یک فوتون  معینی شرایطآن تحت  می باشد که در

در نانوبلور  MEGنشان می دهد که فرآیند  EOM-CCSDنانوبلورهای سیلیکن و ژرمانیوم بدست آورده و مقایسه کرده ایم. نتایج ما با روش 

محاسبه شده بر مبنای  MEGانه آستدرصد کمتر است.  8و آستانه آن حدود  شدهاز نانوبلور سیلیکن شروع  زودتر eV 8/0ژرمانیوم حدود 

 با گزارش های آزمایشگاهی دارد.  یشکاف انرژی نوری بوده و نتایج ما تطابق مناسب

 تکثير اكسيتونی، نانوبلور سيليکن و ژرمانيوم -كليد واژه

 

 

Study of Multiple Exciton Generation in Silicon and Germanium Nanocrystals 

Mahdi Gordi-Armaki 1, Mohammad Kazem Moravvej-Farshi 2 

1,2 Tarbiat Modares University, Faculty of Electrical and Computer Engineering, Advanced Devices Simulation Lab 

Abstract- One of the approaches to increase the efficiency of solar cell devices based on semiconductor nanostructures is to use 

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

single photon. In this paper, we obtain and compare multiple exciton generation in silicon and germanium nanocrystals. Our results 

with EOM-CCSD method show that MEG process in germanium nanocrystal around 0.8 eV starts earlier than silicon nanocrystal, 

and its threshold is around 8% lower. The calculated MEG threshold is based on optical bandgap and our results are consistent with 

experimental reports. 
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 آزمایشگاه شبيه سازی ادوات نيمه هادی – و كامپيوتر برق مهندسی دانشکده -دانشگاه تربيت مدرس 2و1
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 مقدمه -1

 شکاف انرژیاتصال با -آل تکدهیا یديسلول خورش کی

حفره -جفت الکترون کیبا فرض متعارف جذب  م،يرمستقيغ

درصد خواهد  33حدود  یلیفوتون، بازده تبد کیجذب  یبه ازا

از نور جذب  ی. بخش بزرگ[1] (زریيكو -ی)حد شاكل شتدا

به صورت گرما  یو انتشار فونون یفونون یپراكندگ قیشده از طر

اتلاف  نیبا كاهش ا نیرود. بنابرا یدر داخل افزاره به هدر م

از  یکی. [2]داشت  یمدترآكار ینور یهاافزاره توانیم

كرده  وفرا به خود معط یادیتوجه ز رايكه اخ ییهاحلراه

است كه در  یندیآفر MEGاست.  (MEG) یتونياكس ريتکث

 یبرابر شکاف انرژحداقل دو یبا انرژ یآن با جذب تک فوتون

 نانوبلورها شود. یم ديتول تونياكس نی، چندgE یهاد مهين

 یاتوده یهادمهيتر از ننیيبه مراتب پا MEGآستانه  یدارا

 یاز خواص نور یدر نانوبلورها ناش MEG ندیهستند. بهبود فرا

 یکیزيكاهش ابعاد ف (الف منحصربفرد آنها است كه عبارتند از:

کنش بوهر كه باعث برهم یتونيشعاع اكس به کینانوبلورها نزد

تواند  یاوژه م ندیآفر جهيحاملها شده و در نت نيب یقو ینكول

یبزرگ در نانوبلور م یدرون باند یشکاف انرژ (ب. ابدیبهبود 

 جهيبوده و در نت یفونون نور یكوانتا نیتواند معادل چند

اثر  نی. اابدیحامل كاهش  شیفونون و سرما-برهمکنش حامل

 یستگیدر نانوبلورها پا (ج .[3]معروف است  یفونون یبه تنگنا

از تکرار  یاجهيمومنتوم بلور نت رایز، شود یمومنتوم برطرف م

 امکان .ستيربرد بوده كه در نانوبلور موجود ندو یاتم ليپتانس

و  Nozikبار توسط  نياول یها برانانوبلوردر  MEG شیافزا

از نانوبلورها   یشد و تاكنون در تعداد شنهاديپ [3]همکاران 

  بررسی شده است.

مورد  Geو  Si یرا در نانوبلورها MEG فرآیندمقاله ما  نیا در

منحصر  اتيبا خصوص Geو  Si. ميده یقرار م سهیو مقا یبررس

سلول ژهیبه و ینور یمواد در افزاره ها نیتر یديبفرد، از كل

 نیدر ا MEG فرآیندمطالعه  نیهستند. بنابرا یديخورش یها

افزاره  یطراح ایدر انتخاب ماده  یثرتواند نقش مو یمواد م

چهار الکترون  یهر دو دارا Geو  Siداشته باشد. اگرچه 

 یاتيهستند اما در خصوص یمشابه یاختارس شیو نما تيظرف

، یتونياكس ديتق یانرژ ک،یالکتر یثابت د ،یجرم اتم رينظ

 یم نرویباشند. از ا ی... متفاوت م مقدار تحدید كوانتومی و

دو ماده  نیدر ا زين MEGكه اثر  ميشانتظار داشته با ميتوان

 یدر آن به صورت تئور MEGكه اثر  Siمتفاوت باشد. برخلاف 

-4] شده است یبررس یمتعدد یهادر حالت یشگاهیآزما و

7] ،Ge اثر  ني. همچن[8] قرار گرفته است یكمتر مورد بررس

MEG ینشده است. برا سهیدو ماده مقا نیا نيتاكنون ب 

 وميو ژرمان کنيليس یدر نانوبلورها MEGبدست آوردن نرخ 

 equation of motion coupled cluster singleما از روش 

and double    یا به اختصار(EOM-CCSD ) كه از جمله روش

 .میاهنمود ادهاست، استفبا دقت زیاد   نیآغاز یها

 روش محاسباتی -2

 CCSDیک تعميم مناسبی از تراز پایه   EOM-CCSDروش

. در این روش [9] كندبرای ترازهای برانگيخته آماده می

 با اعمال اپراتور تحریک خطی kترازهای برانگيخته شده 
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برای تحریک های  EOMمربوط به دامنه  2rو  0r ،1rكه 
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 T̂دترمينان مرجع هارتری فاک محدود شده و  HFكه 

 می باشد. CCSDدر  اپراتور تحریک

و  گانهی کیتحر ی، احتمال كوانتومEOM-CCSDدر روش 

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

 یاز راه ها یکی. مربوطه در آن تراز است EOM بیمربع ضرا

 گانهی کیمحاسبه نسبت احتمال تحر MEGبدست آوردن نرخ 

 آورد: ستبد آنرا توان یم ریو چند گانه است، كه با رابطه ز
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تراز تحریکی را به صورت  EOM-CCSD به طور كلی روش

توصيف می های ممکن از تراز پایه تركيبی از همه تحریک

ضریبی با هر پيکره بندی مرتبط است كه بيان كننده د. كن

ميزان اهميت یا مشاركت آن پيکره بندی در ساختار الکترونی 

. ضریب بزرگتر برای پيکره بندیمی باشدتراز تحریک شده 

نشان دهنده  ،های تحریک یگانه نسبت به تحریک چندگانه

توليد در غير اینصورت  ،اكسيتونی است غالب بودن توليد تک

 چند اكسيتونی می تواند غالب باشد.

 جزئیات شبیه سازی و نتایج -3

 یساز هيشب ،EOM-CCSDمحاسبات در  زیاد حجم ليبه دل

 و نانوبلورهایرشده و از اینكوچک محدود  یما به نانوبلورها

 یرو یادیكه تاكنون مطالعات ز Geو  Si یهفت و هشت اتم

برای بررسی  آنها انجام شده، ینور اتيو خصوص یساختار اتم

 یسازنهيبه ی. برا[10] اندانتخاب شده و مقایسه MEGفرآیند 

تابع  یدر روش تئور B3W91 تياز تابع نانوبلورها، یساختار

استفاده  def2-TZVP هیتابع پا به همراه هیدر حالت پا یچگال

-def2 هیو تابع پا B3W91 تيانتخاب تابع ليشده است. دل

TZVP و متناظر  ناگونگو یمناسب آنها در كاربردها جینتا

توده،  یهاد مهيكه همانند ن میما انتظار دار .بوده است گرید

 یدارا کسان،ی طیو شرا داریدر حالت پا Geو  Si ینانوبلورها

 دیيرا تانیمحاسبات ما ا جیمشابه باشند، كه نتا یشکل ساختار

 ینقطه ادر گروه   Si7(Ge7)ینانوبلورها 1كند. شکل  یم

D5h  وSi8(Ge8)  یرا در گروه نقطه ا C2h كه  دهدینشان م

 .اندبهينه شده در حالت پایه به طور سراسری
 

 DFTكه با روش  Ge8و  Ge7 (b) Si8و  Si7 (a)ساختار نانوبلور : 1شکل

 به حالت پایدار سراسری رسيده اند.

بر حسب شکاف  MEG، آستانه [6,7] مقالاتاز  یبعض در

 یشگاهیآزما جیمحاسبه شده و با نتا HOMO-LUMO یانرژ

را بر حسب شکاف  MEGما آستانه  نجای. در ااستشده  سهیمقا

بر  یشگاهیآزما جیكه نتا رایز م،یامحاسبه كرده ینور یانرژ

 2شکل  .[4,5,8] ندیآ یبدست م ینمودار جذب نور یمبنا

-def2 هیبا تابع پا Ge7و  Si7 ینانوبلورها یرا برا MEGنرخ 

SVP یحسب انرژ بر شکل یبالا یدهد. محور افق ینشان م 

را به  MEGنرخ  ینیيپا یمحور افق و (eV) یکیتحرفوتون 

 (OPE/E) ینور انرژی شده بر حسب شکاف زهيصورت نرمال

دو ماده  نيب MEG سهیمقا ،شینوع نما نیدهد كه ا یم شانن

در نرم EOM-CCSD محاسبات  كند. یم ليرا تسه

 هيناح تيظرف یهاتاليتمام ارب یبرا و  GAMESS-USافزار

-EOMروش  تیمحدود ليفعال به كار گرفته شده است. به دل

CCSD ینانوبلورها ی، محاسبات برادر نرم افزارSi7(Ge7)   در

 یاگروه نقطه نیانجام گرفته است. در ا C2V یگروه نقطه ا

بالاتر، تنها  یبا انرژ یکیتحر یبه ترازها هیاز تراز پا یگذار نور

 باشد.  یمجاز م B2و  A1 ،B1 یدر تقارن ها
 

با علامت  Ge7( و a)شکل  ○با  علامت   Si7برای  MEGنرخ : 2شکل 

 .Ge7و  Si7در  MEGنمودار نرم شده نرخ  - -و   — (.bشکل )□

انتقال از  دیده می شود نحوه و فرم 2همانطور كه از شکل 

چندگانه در هر دو نانوبلور مشابه  کیبه تحر گانهی کیتحر

شود. آستانه  یآن دو مشاهده م نيب زين ییاست. اما تفاوت ها

MEG یبرا Ge7 8/0د حدو eV  كوچکتر از آستانهMEG 

دهد كه  ینشان م سهیمقا نیا قتياست. در حق Si7 یبرا

 وميتر از ژرمان یدرصد قو 8حدود  کنيليدر س MEG ندیفرآ

تر بودن اثر یتواند مربوط به قو یتفاوت م نیا لي. دلمی باشد

. [11]باشد  کنيلينسبت به س وميدر ژرمان یكوانتوم دیتحد

ها كنش حاملبرهم شیپارامتر باعث افزا نیمقدار ا شیافزا

شده و آستانه كاهش  دیتشد MEG ندیفرآ جهيشود. در نتیم

دو نانوبلور و  نيب MEG ندیبهتر فرآ سهیمقا ی. براابدییم

در نيز MEGنمودار نرم شده  ،یشگاهیآزما جیبا نتا نيهمچن

 یرا برا MEGنرخ  3 شکل رسم شده است. 2شکل 

 هیو با تابع پا C2h یاگروه نقطه در Ge8و  Si8 ینانوبلورها

def2-SVP ینور ای گذاردر این گروه نقطهدهد.  ینشان م 

، آستانه G7باشد. مشابه یمجاز م Buو  Au یهاتنها در تقارن

MEG  درGe8 8/0د حدو زينeV  كوچکتر ازSi8  است. البته
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كمتر   Si7(Ge7)نسبت به  Si8(Ge8)در MEGنرخ  یپراكندگ

نسبت به   Si8(Ge8)تقارن كمتر ليتواند به دلیم نیاست و ا

Si7(Ge7)   .در  یكاهش شکاف نورهمچنين باشدSi8(Ge8)  

تقارن كمتر است. از  نیاز ا یاجهينت زين  Si7(Ge7)نسبت به 

نسبت   Si8(Ge8)نانوبلور  MEGدر آستانه  یآب فتيرو شنیا

 شود. یم دهید  Si7(Ge7)به 
 

 
با علامت  Ge8( و a)شکل  ○با  علامت   Si8برای  MEG: نرخ 3شکل 

 .Ge8و  Si8در  MEGنمودار نرم شده نرخ  - -و   —(. bشکل )□

 یشگاهیآزما جیمحاسبه شده با نتا MEGاز نرخ  یا سهیمقا

 MEGنشان داده شده است. تاكنون دو آستانه  ۴در شکل 

گزارش شده  Si ینانوبلورها یبرا gEبرحسب  ۴/2و  2حدود 

 طیتفاوت در شرا لياختلاف ممکن است به دل نیا .[4,5]است 

 جهيباشد كه در نت یسطح ییايميمثلا اثرات ش یشگاهیآزما

 جی. نتااندها متفاوت شده تونياستراحت اكس کينامیآن د

را  یرفتار مشابه Si7 یمحاسبه شده برا جیو نتا[ 4]مرجع 

مشابه  Si8و  Si7در  MEGنرخ  رفتاردهند. اگرچه  ینشان م

دهد.  ینشان م یآب فتيش Si8در  MEGهستند، اما آستانه 

Si7 تقارن  یداراD5h یكرو قارنبه ت یادیاست كه شباهت ز 

 یدارا Si8دارد. اما  یشگاهیآزما یمشاهده شده در نانوبلورها

گزارش  تنها تقارن آن كمتر است. زانيماست كه  C2hتقارن 

دهد كه آستانه  ی، نشان مGe [8]بلور نانو یبرا یشگاهیآزما

MEG با نرخ  جهينت نیبه دو است. ا کینزدMEG  محاسبه

 یبرا یآب فتي، شSi8شباهت دارد. مشابه  Ge7 یشده برا

از تقارن  یشود كه ناش یمشاهده م Ge8نانوبلور  MEGآستانه 

 كمتر است.

- -) MEG، Si7: نرخ ۴شکل  - ،)Ge7 (— ،)Si8 (--- ،)Ge8 (--- و داده ،)

 .Ge ■ [8]( و [5] ▲و  [4] ●) Siهای آزمایشگاهی برای نانوبلور 

 گیرینتیجه -4

بدست  Geو  Siبرای دو نمونه نانوبلور  MEGدر این مقاله نرخ 

حدود  Si7 برای MEGاند. نتایج آستانه آمده و مقایسه شده

كه توافق خوبی با داده محاسبه شده  2/2حدود  Ge7و ۴5/2

د كه فرآیند نمی ده این نتایج نشانهای آزمایشگاهی دارند. 

MEG  درGe  تر از درصد قوی 8حدودSi  بوده و مادهGe 

 ناسبتری برای سلول خورشيدی است.انتخاب م
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