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 باز نشر این مقاله با ذکر منبع آزاد است.

 شد.بامی المللیبین 4,0مجوز کریتیو کامنز تخصیص این مقاله تحت  

 20Cمولکول  ییها در توان گرمالثیر افزایش تعداد مولکوتأ

  پور سلیمانیحیمحمید رهیتا خلعتبري، 
  ، دانشکده علوم پایه، دانشگاه گیلان، رشت، ایرانآزمایشگاه نانوفیزیک محاسباتی، گروه فیزیک

  30/7/1397 پذیرش:   05/04/1397بازنگري کلی:    05/04/1395 دریافت:
  دهیچک

بندي لتابعی چگالی و فرمو ۀاستفاده از نظریو اثر افزایش تعداد مولکول با  20C پژوهش، خواص توان گرمایی مولکول فولرندر این 
Au-و سرانجام  Au-20C-Au, Au-2)20(C-Auتابع گرین تعادلی در رژیم پاسخ خطی بررسی شده است. ما سه آرایش متفاوت: 

Au-3)20(C  20دهد که با افزایش تعداد مولکول فولرن میگیریم. محاسبات نشان میرا در نظرC،  یابد. میتوان گرمایی افزایش
) یا منفی p، مثبت (نوع 20Cهاي فولرن لتواند براي تعداد مختلفی از مولکومیطول وابسته است و به توان گرماییعلاوه، علامت هب

 واهد شد. ترموالکتریک خ ۀدهد و منجر به بازدهی بیشتر وسیلمی) باشد. توان گرمایی، عدد شایستگی را در سامانه افزایش n(نوع 

 ، نظریه تابعی چگالی، تابع گرین تعادلی20Cتوان گرمایی، فولرن  :واژگاندیکل

 مقدمه

صورت بهامروزه بخش زیادي از انرژي مصرف شده    
ت علاوه بر آثار زیست شود. این واقعیمیگرما تلف 

ثیر زیادي در تأنظیر گرم شدن جهان،  محیطی مخرب
همین دلیل بازیافت افزایش مصرف انرژي نیز دارد. به

انرژي گرمایی اتلاف شده و تبدیل آن به انرژي 
 مهمی ثیرتأ تواندمی شدن، صورت عملی درالکتریکی، 

 هايههمچنین کنترل پدید و انرژي مصرف کاهش در
داشته باشد  گرما افزایش از ناشی محیط زیستمخرب 

توانند با میساختارهاي نوین ترموالکتریک  ].1و2[
عنوان یک هبثر گرما به الکتریسیته مؤتبدیل مستقیم و 

مولد ترموالکتریک، نقش مهمی در کاهش گرماي اتلافی 
 ۀبازدهی یک وسیل]. 3[ کننددر صنایع مختلف ایفا 

شود: میتوصیف  ZTترموالکتریک با کمیت بدون بعد 
2G S TeZT =
κ

 Sرسانندگی الکتریکی،  eGکه در آن  

رسانندگی گرمایی کل که   κدما و  T، توان گرمایی
                                                        

 مسئول سندهینو: Rahimpour@guilan.ac.ir   

 

شامل دو بخش رسانندگی گرمایی الکترونی و فونونی 
 ۀبه بازدهی بیشتر وسیل ZTافزایش  ].4[باشد می

چالش اصلی در  ترموالکتریک منجر خواهد شد.
بالا، افزایش همزمان رسانندگی  ZTدست آوردن به

و کاهش رسانندگی گرمایی  توان گرماییالکتریکی و 
هاي اخیر، کارهاي لدر سا]. 5[در جامدات است 

متعددي در زمینه بررسی ضرایب ترموالکتریک از جمله 
  ].6-9[رسانندگی گرمایی انجام شده است 

ترموالکتریکی  ةعنوان مادبه 20C فولرندر این مقاله از 
ها مواد بسیار جالب و مناسب نفولرشود. میاستفاده 

یل دلبهباشند. این مواد میبراي کاربردهاي نانوفناوري 
ساختار ریزي که دارند کاندیدهاي خوبی براي کار در 

ترین نوع هکه از ساد 20C مقیاس کوچک هستند.
ها تشکیل شده پنجضلعىباشد، فقط از مىها نفولر

جهی و شبیه به الماس است، لذا پیکربندي آن چهارو
ضلعی تشکیل پنج 12از  20C ]. فولرن11و01[باشد می

کربن در این مولکول -شده است که پیوندهاي کربن

mailto:Rahimpour@guilan.ac.ir
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این مولکول،  ].12[نگستروم هستند آ 42/1داراي طول 
با  σپیوند سه الکترون ظرفیت دارد. هر اتم کربن،  80

 60کند. بنابراین میسه اتم کربن مجاور خود ایجاد 
از طرفی شرکت دارند.  σالکترون در پیوندهاي 

در رسانش  امابخشند میبه ساختار تعادل  σي پیوندها
 نیز در اطرافمانده قیالکترون با 20 نقشی ندارند.

-کربن πهاي لدرون اوربیتاو  شوندمیمولکول پراکنده 
 σتر از پیوندهاي ضعیفکربن که از نظر پیوند بسیار

   .گیرندمیهستند، قرار 
در این کار ما یک ویژگی مهم ترموالکتریکی 

، یعنی توان گرمایی، در اتصال 20Cهاي فولرن لمولکو
رایب ضکنیم. میبعدي طلا را مطالعه  به الکترودهاي سه

استفاده از نظریه تابعی چگالی عبور الکترونی را با 
سپس ضرایب ترموالکتریک را با رهیافت ، محاسبه کرده

  آوریم.میدست بهتابع گرین در رژیم پاسخ خطی 

  هاي محاسباتیشرو
هاي مورد شبندي و رودر این بخش به بیان فرمول   

استفاده براي محاسبه خواص ترموالکتریکی 
  پردازیم.می C)20(3و  C)20C ،2)20 هايلمولکو

ها را با استفاده از نرم افزارهاي مرسوم و نابتدا فولر   
 هاينسپس هر یک از فولرکنیم. میسازي بهینهمتداول 

دهیم. میشده را به الکترودهاي طلا اتصال بهینه
تحت  1با استفاده از نرم افزار سیستامحاسبات را 

 2لیتابعی چگا نظریهفرمالیسم تابع گرین تعادلی و 
براي محاسبه ضریب عبور نیز از  ].13[ایم انجام داده

]. 14[استفاده شده است  3سیستا -کد محاسباتی ترانس
و براي تابع  ]15[بوده  3×3×100برابر  kنقاط تعداد 

استفاده  4تبادلی همبستگی از تقریب چگالی موضعی
هاي پایه عهشده است. در این محاسبات مجمو

                                                        
1 SIESTA 
2 Density functional theory 

بندي فضاي انرژي مشو مقدار  DZPصورت به
Ry250  .در نظر گرفته شده است  
ود: شمیسامانه به سه بخش تقسیم  1شکلبا توجه به   

الکترود چپ، الکترود راست و ناحیه پراکندگی مرکزي. 
پراکندگی شامل بخشی از الکترودهاي  ۀدر واقع ناحی

  . نهایت استبینیمه 
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  

Au- (c)و  Au-20C-Au ،(b) Au-2)20(C-Au (a)اي از سههند .1شکل

Au-3)20(C . یک اتم کربن متصل هستند. الکترودهاي طلا از هر طرف به
 ۀفاصل وآنگستروم  185/2الکترودهاي طلا برابر با  20Cبین مولکول  ۀفاصل

  .]61[ باشدمیآنگستروم  6/1ها، نبین فولر
دست آوردن ضرایب ترموالکتریک در بهدر ادامه براي 

ابتدا جریان الکتریکی را با استفاده از  رژیم پاسخ خطی
 صورت زیر تعریفبهبندي تابع گرین تعادلی لفرمو
  ]:17[ کنیممی

 2eI = dε f (ε - μ ) - f (ε - μ ) T(ε)L L R Rh   
پتانسیل شیمیایی مربوط به الکترودها،  μα بالا ۀر رابطد

fα تابع توزیع فرمی وT(ε)  ضریب عبور الکترونی
ابعی ت ۀکه با استفاده از نظریباشد میسامانه مورد نظر 
  گردد. میچگالی محاسبه 

پاسخ خطی  پس از بسط در رژیمجریان الکتریکی 
   :دشومیصورت زیر نوشته به

3 TRANSIESTA code 
4 Local density approximations 

1 

 

(a) 

 

 

(b) 

 

 

(c) 
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e2I = e L ΔV + L ΔT0 1T
                             

  ]:81[ شودمیبا رابطه زیر بیان  nL بیکه ضر

                       1 f nL = dεT(ε) - ε -μn h ε
 

  
 
∂
∂

   

د وجوبهصورت نسبت اختلاف ولتاژ بهتوان گرمایی 
آمده بین الکترودها به تفاوت دمایی اعمال شده در 

دست بهعدم وجود جریان الکتریکی سامانه و در 
  :آیدمی

LΔV 1 1S = = -
ΔT eT L0

 

  نتایج محاسباتی 
ب دماي اتصال در سه توان گرمایی را برحس 2شکل   

. دهدمینشان  C)20(3و  C)20C ،2)20ساختار مختلف 
بینیم رفتار توان گرمایی براي می 2طور که از شکلهمان

متفاوت است. این  کاملاًتمام ساختارهاي انتخاب شده 
مثبت  C)20(3منفی و  C)20(2مثبت،  C 20يمقدار برا

یب ترتبه توان گرماییباشد. مثبت و منفی بودن می
  است.  n و pي نوع رسانانیمرفتار  ةدهندننشا

  
 20C ،(b) (a)حسب دماي اتصال در سه ساختار توان گرمایی بر .2شکل

2)20(C و(c) 3)20(C. 
 

 لومو-هوموانرژي  افبا افزایش طول مولکول، گ
رین تیینپا-(بالاترین اوربیتال مولکولی اشغال شده

. ]19[یابد میکاهش اوربیتال مولکولی اشغال نشده) 

در مولکول بیشتر شده و  πهاي زیرا تعداد الکترون
همین امر نیز منجر به تغییر در سطوح انرژي مولکول 

بین سطوح انرژي کاهش  ۀشود. در نتیجه فاصلمی
توان گرمایی که ناشی از از طرفی نوسانات یابد. می

ا شود، بمیها در مولکول قلمداد نتغییر تعداد الکترو
بنابراین  .یابدمیافزایش طول مولکول، افزایش 

دیده  C)20(3در ساختار  توان گرماییترین گبزر
نتایج است.  eBk250/شود که مقدار آن حدوداً می

 خوبی، بهاخیرهاي لدست آمده در سابهمحاسباتی 
ازاي افزایش طول مولکول بهافزایش توان گرمایی را 

  . ]20-22[دهند مینشان 
هدف اصلی مقاله، توجیه فیزیکی رفتار متفاوت توان 
گرمایی براي ساختارهاي انتخاب شده است. مقادیر 

گونه ولتاژ گیتی بر هیچفوق همگی در شرایطی که 
 3دست آمده است. شکلبهالکترودها اعمال نشوند 

هد. دمیضریب عبور را براي سه ساختار مختلف نشان 
 ةدر گستر 20C، ضریب عبور براي a3شکلبا توجه به

انرژي در نظر گرفته شده حول سطح فرمی مشترك 
ر متقارن است. دیباً الکترود و مولکول، غیر صفر و تقر

حالی که با اضافه شدن یک و دو فولرن منحنی ضریب 
حول انرژي فرمی تغییر  ايحظهنحو قابل ملاعبور به

گیرد. میکرده و از حالت مولکول منفرد فاصله 
بت مث توان گرمایینیز به آن اشاره شد، قبلاً طور که همان
 نترتیب نشابه C)20(2و منفی براي  C)20(3 و C 20براي
ي رسانانیمهستند. در  n و p هاي نوعرسانانیم ةدهند
دارد که با ، هومو در نزدیکی سطح فرمی قرار p نوع

آسانی مشاهده این موضوع به c3وa3شکلتوجه به
، لومو در n نوعي رسانانیمدر که لیشود. در حامی

  ). b3گیرد (شکلمینزدیکی سطح فرمی قرار 

2 

3 

4 
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 20C، (b) 2)20(C (a)حسب انرژي در سه ساختار ضریب عبور بر .3شکل

 است.دهنده انرژي فرمی نچین) نشا(خط. خط عمودي C)3)20 (c)و 

ثیر این رفتار مهم بر توان گرمایی با مراجعه تأبراي درك 
اهمیت زیادي  1Lو همچنین  L 0، نقش مقادیر4ۀبه رابط
کند. بنابراین لازم است که رفتار میپیدا 

f(ε -μ) - T(ε)
ε
 

  
-fرا نسبت به   T(ε)

ε
 

  
براي  

هاي تدر تمامی عبارمطالعه کنیم. بررسی توان گرمایی 
 اي استهها، مشتق تابع فرمی همچون پنجرLمربوط به 

هاي کمیترا در محاسبات  ايهکه نقش تعیین کنند
در دماي  1Lو  0Lکند. مقادیر میترموالکتریکی ایفا 

ها در لتحسب انرژي براي تمام حاکلوین بر 300
 ترسیم شده است. 5و4هايشکل

  
fمقادیر  .4شکل

- T(ε)
ε





 
 
 

 20C ،(b) 2)20(C (a)حسب انرژي براي بر 

  کلوین. 300در دماي  3)20(C (c)و 
 

  
fمقادیر  .5شکل

(ε - μ) - T(ε)
ε





 
 
 

 (a)حسب انرژي براي بر

20C،(b)  2)20(C  و(c) 3)20(C  کلوین. 300در دماي  
 

توان به رفتار کاملاً میراحتی ها بهشکل ۀبا مقایس
پی  C)20(3و  C)20C ،2)20ي توان گرمایی برامتفاوت 

 1Lمثبت و  C ،0L)20(3عنوان مثال در ساختار بهبرد. 
، توان گرمایی 4ۀباشد. بنابراین با توجه به رابطمیمنفی 

نشان  c2ساختار مثبت خواهد شد که در شکل براي این
هر دو  1Lو  C ،0L)20(2داده شده است. همچنین در 

در نواحی  1Lمثبت و  20C ،0Lمثبت هستند و براي 
همین علت توان گرمایی این باشد. بهمیمنفی بزرگتر 

 ترتیب منفی و مثبتبه b2وa2مطابق با شکلدو ساختار 
  آید.میدست به

علاوه بر مشخص شدن تفاوت علامت توان گرمایی از 
راحتی مقادیر متفاوت بهتوان میبحث گفته شده، 

هاي فوق را نیز با استفاده از بحث گفته شده کمیت
، بیشترین مقدار 5و4هايشکلروشن کرد. با توجه به 

0L  1وL  20براي حالتC  شود. همین امر میمشاهده
شود که مخرج کسر براي این حالت بزگتر میسبب 

در مقایسه با دو  20Cشده و توان گرمایی نیز براي 
  ساختار دیگر کمتر شود. 

ها که منجر به Lتر شدن رفتار متفاوت شنبراي رو
رسی برشود، بهمیتفاوت مقادیر و علامت توان گرمایی 

پردازیم. میها  Lۀثر در محاسبمؤتر مقادیر قیقد
هاي مهم کمیتشود میدیده  3ۀطور که از رابطهمان
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ع مشتق تابعبارتند از: حاصلضرب ضریب عبور در 
فرمی و همچنین تفاوت مقادیر انرژي با سطح پتانسیل 

دما  6در شکل. امانهشیمیایی یا همان انرژي فرمی س
 با توجه به است.کلوین انتخاب شده  300ثابت و برابر 

ي هابخشمولکول،  با افزایش طولبینیم که می 6شکل
هاي مشتق فرمی پیککمتري از ضریب عبور وارد 

متناسب با حاصلضرب  که 0Lن کمیت . بنابرایشوندمی
ضریب عبور در مشتق تابع فرمی است، با افزایش طول 

  ). 4یابد (شکلمیمولکول، کاهش 
طرفی حاصلضرب این دو کمیت نیز براي هر سه از 

 تمامنیز براي  0Lهمین علت، بهباشد. میساختار مثبت 
  آید. میدست به، مثبت هاساختار

  
حسب چین) بر(نقطهمشتق تابع فرمی ) و ضریب عبور (خط .6شکل

  .20(C(3 (c)و  C)20C ،(b) 2)20 (a)انرژي براي 

را با در نظر گرفتن پتانسیل  1Lدر ادامه باید رفتار 
تري بررسی کنیم. قیقصورت دبهر شیمیایی صف

ε)حسب مقادیر مختلف انرژي، عبارت بر - μ) 

مثبت، صفر و منفی شود. بنابراین با در نظر  تواندمی
براي تمام ساختارها  1Lگرفتن هر سه عبارت، مقدار 

ور طآید. اما همانمیدست بهابتدا منفی و سپس مثبت 
پیداست، سطح زیر منحنی در نواحی منفی  5که از شکل

و در نواحی مثبت براي  C)20(3و  20Cبراي ساختارهاي 
2)20(C  همین علت باشد. بهمیداراي مقدار بزرگتري

تعریف  )-L1L/0(صورت نسبت هتوان گرمایی که ب

هاي شکلشود، براي این سه ساختار مطابق با می
a2b,2وc2 آید. یم دستبهترتیب مثبت، منفی و مثبت به

توان ناشی از می را 1Lمتفاوت بودن مقادیر در واقع 
ε)عبارت  - μ)  به مطالب گفته دانست. زیرا با توجه

حسب مقادیر مختلفی از انرژي شده، این عبارت بر
 شود. میمثبت، صفر و منفی 

فیزیکی مناسبی از  توان به دركمینیز از دید انرژي 
فوق رسید. قرار گرفتن سطح انرژي هومو در  ةپدید

باعث ترابرد از طریق  c3وa3شکلنزدیکی سطح فرمی 
ها شده که در نتیجه منجر به مثبت شدن توان هحفر

براي ساختاري متشکل از یک و  ].23[شود میگرمایی 
پدیده رخ داده است. عکس این حالت  این ،فولرنسه 

دهد. در این حالت قرار میرخ  )20C(2نیز براي ساختار 
گرفتن سطح انرژي لومو در نزدیکی سطح فرمی 

 ها شده و منجرنباعث ترابرد از طریق الکترو) b3شکل(
ین این نتایج در چند .شودمیبه منفی شدن توان گرمایی 

در ساختاري . ]24-26[یید شده است تأکار تجربی نیز 
استفاده شده است، علی رغم  20Cکه تنها از یک فولرن 

آنکه هومو در نزدیکی سطح فرمی قرار دارد، تقارنی هم 
ا شود تمیوجود دارد که باعث نسبت به سطح فرمی 

توان گرمایی در مقایسه با دو ساختار دیگر بسیار 
  دست آید.بهکوچک و در حد صفر 

  گیرينتیجه
خواص ترموالکتریکی فولرن  ۀدر این مقاله، به مطالع   
20C هاي فولرن در توان لو اثر اضافه کردن تعداد مولکو

ردن بهینه کگرمایی پرداخته شده است. در ابتدا بعد از 
، تابعی چگالی ۀکمک نظریساختارهاي انتخاب شده، به

ضرایب عبور محاسبه شده است. این کمیت نقش بسیار 
 کند. سپس توانمیاي در محاسبات ایفا هتعیین کنند

ها و ساختارهاي متفاوت در نظر نهگرمایی براي ساما
گرفته شده، محاسبه شده است. این محاسبات با استفاده 

ده دست آمبهاز تابع گرین تعادلی در رژیم پاسخ خطی 
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 ايجهصورت قابل توبهدهد که مینتایج نشان است. 
مقادیر توان گرمایی در سه حالت در نظر گرفته شده 

براي سه ساختار انتخاب  0Lباشد. مقادیر میمتفاوت 
براي هر کدام از ساختارها  1Lشده، مثبت، اما رفتار 

متفاوت است. همین امر سبب شده تا رفتار توان 
د. متفاوت باش مت کاملاًگرمایی نیز از لحاظ اندازه و علا

ها ملها منجر به تغییر ماهیت حالافزایش تعداد مولکو
از الکترون به حفره شده و در نهایت به افزایش قابل 

وان ت به اهمیتانجامد. با توجه میملاحظه توان گرمایی 
ر به منج تواندمی، این پدیده گرمایی در عدد شایستگی

  . ترموالکتریکی سامانه شود ةافزایش بهر
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