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 باز نشر این مقاله با ذکر منبع آزاد است.

 باشدمی المللیبین 4,0مجوز کریتیو کامنز تخصیص این مقاله تحت 

ا ببر خواص الکترونیکی گرافن  و طلا نیکلهاي ناخالصینظري  بررسی
  تابعی چگالی ۀاستفاده از نظری

  2خانیشفیععزیزاله  ،،1کیابهروزيالهام 

  باشگاه پژوهشگران جوان و نخبگان، تهران، ایران ،لوم و تحقیقاتعدانشگاه آزاد اسلامی، واحد 1  
  تهران، ایران ،گروه فیزیک، دانشگاه الزهرا2

 25/12/1397پذیرش:    28/11/1397ویرایش نهائی:    22/08/1396دریافت: 
  هچکید
ررسی تابعی چگالی ب ۀبا استفاده از روش نظری و طلا نیکل هايناخالصیغیاب  و له، خواص الکترونی گرافن در حضورمقادر این 

پایداري، گاف انرژي و گشتاور  ها،حالت دست آمده ساختار الکترونی، چگالیشود. در تمامی موارد با استفاده از نتایج بهمی
براي  LDAو  GGAهاي تقریب ازو  شدهانجام  SIESTAمغناطیسی مطالعه شده است. محاسبات ما با استفاده از نرم افزار

این مقدار افن نامنظم گرولی در گرافن بدون ناخالصی فاقد گشتاور مغناطیسی است همبستگی استفاده شده است. -پتانسیل تبادلی
 کند.سطح را از حالت تخت خارج میو طلا،  نیکل هايهمچنین ناخالصی .بستگی داردهاي طلا و نیکل محل قرارگیري ناخالصیبه

همچنین بین  جود دارد.اتم کربن و p اتم هیدروژن با اوربیتال sبین اوربیتال هاي طلا و نیکل هیبریداسیون در گرافن با ناخالصی
  هیبریداسیون وجود دارد. نیز اتم کربنp با اوربیتال  هاي طلا و نیکلاتم d اوربیتال

  یافتهگرادیان تعمیم تابعی چگالی،  ۀگرافن، نظری: واژگانکلید

 مقدمه

و فراوان در عنوان یک عنصر غیرفلزي کربن به   
گوناگون مانند الماس،  هايدگرشکلیطبیعت داراي 

رافیت گباشد. شکل میها و کربن بیگرافیت، فولرین
رنگ به لایه-لایه هاي کربن با ساختاردگرشکلییکی از 

ورت صکه از قرار گرفتن شش اتم کربن به سیاه است
یک تک  گرافن. هاي منتظم پدید آمده استشش ضلعی
 گرافیت با هیبریداسیون ةتشکیل دهندهاي لایه از لایه

2Sp ضلعی لانه زنبوري  در یک ساختار شش است که
در  .]1[ ضخامت یک اتم کربن قرار دارددو بعدي به

                                         
سئول:نویسنده مkatrin_19862000@yahoo.com  

 

هاي دانشگاه فیزیکدانمیلادي، گروهی از 2004سال 
سرپرستی اندري گایم و نووسولوف موفق منچستر، به

نها آشدند گرافن را در آزمایشگاه تولید کنند. روشی که 
 ۀوسیلمکانیکی نام دارد که بهکار بردند شکافت میکروبه

 گرافیت جداسازي کردند ةگرافن را از تود ۀآن تک لای
آنچه که موجب اهمیت تحقیقاتی گرافین شده  .]2و3[

خطی بودن طیف انرژي آن (البته در حد  ،است
باشد که بسیار شبیه طیف میدان ) میهاي پایینانرژي

با توجه  .]4[ بدون جرم است هايفرمیوندیراك براي 
شود که مشاهده میگرافن خطی بودن طیف براي به

mailto:katrin_19862000@yahoo.com
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ها در گرافن خیلی متفاوت از آنچه در ذرهشبه
 .ندکن، رفتار میبینیمرساناها و فلزات معمول مینیم

و فلزات  رساناهاچرا که طیف انرژي در مورد نیم
دیراك، ذرات کوانتوم  ۀمعادل. صورت سهموي استبه

 اصلی ۀمشخص ند.کتوصیف می 2/1با اسپین نسبیتی را 
 و کوآنتومی از اصول اساسی مکانیک طیف دیراك که

 .حضور پاد ذرات است ،شودتئوري نسبیتی حاصل می
اهده مشها میدان ۀتر این که شبیه به آنچه در نظریالبج

و  هابا انرژي مثبت و منفی (الکترون، حالات شودمی
این  هستند. در ارتباط 1همطور عمیقی با ها) بهپوزیترون

توابع موج هاي مختلفی از لفهؤم ۀوسیلحالات به
 .]5[ شونداسپینوري توصیف می

 دلیل ساختار بلوري گرافن،حال دیگر روشن است که به
توصیف  دیراك ۀمعادل ۀوسیلحاملان بار در آن به

 برايمعمول شرودینگر  ۀمعادل ۀوسیلهشوند نه بمی
در مورد گرافن  اي کهپدیده .غیرنسبیتی کوآنتومیذرات 

آن است که حتی  رسدنظر میبسیار جالب توجه به
دیراك قرار  ۀهنگامی که سطح انرژي فرمی آن در نقط
اي در شبکه دارد و هیچ حامل بار الکترون یا حفره

با  ،دهداز خود رسانش نشان میگرافن ، داردموجود ن
 از هنگامی است که سطحاین رسانش بسیار کمتر  آن که

 ارددیراك قرار د ۀتر از نقطانرژي فرمی بالاتر یا پایین
ها بر هایی که از ابتداي پژوهشپرسش یکی از .]6[

روي گرافن مطرح بوده و هست، تغییر بعضی از 
الکتریکی، اپتیکی و مغناطیسی گرافن براي خواص 

لذا با افزودن ناخالصی  است.کاربردهاي مختلف 

                                         
1Conjugate 
2Density Functional Theory 
3 Pseudopotentials 
4 LDA (Local Density Approximation) 

 همین دلیل مانمود. به توان این خواص را مهندسیمی
 این گزارش بر آن هستیم تا اثر ناخالصی نیکل و طلا در

 .را بر روي خواص گرافن بررسی کنیم

 محاسبات 

ش روبا ی یکالکترون ي وساختارخواص محاسبات    
بر اساس  2اصول اولیه مبتنی بر نظریه تابعی چگالی

م شده است. براي این منظور انجا 3پتانسیلتقریب شبه
و  4هاي چگالی موضعیتقریببا  ]SIESTA ]7 از کد

 6PBEتبادلی-و تابع همبستگی 5یان تعمیم یافتهو گراد
صورت ها بهمجموعه پایه .]8[ استفاده شده است

7DZP بندي فضاي حقیقیمنظور مشي قطع بهژو انر 
200Ry محاسبات در یک ابریاخته با  ۀهم .است

براي بررسی پایداري  شود.انجام می Å47ضخامت 
ساختارها از انرژي همدوسی که عبارت است از مقدار 

تبدیل  ها وانرژي مورد نیاز براي شکستن پیوند بین اتم
یر ز ۀکه از رابط شودهاي منزوي استفاده میبه اتمها آن
 آید:دست میبه
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ها در و تعداد کل اتم  iهاي نوعترتیب تعداد اتمبه
 درهستند.  i هاي منزوي نوعانرژي اتم iEساختار و 

شیب تعمیم یافته تا جایی که روش واهلش ساختار از
 نیروهاي بین اتمی این محاسبات کمتر از

eV/Ang04/0 ه تاندرکنش هس .شوداستفاده می، شوند

5GGA (Generalized Gradient Approximation) 
6 PBE (Perdew  Burke and Ernzehof) 
7Double Zeta Plus Polarization 
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مارتینز -هاي بقاي نرم ترولیرپتانسیلشبه وسیلۀهها باتم
لندر در بای-غیرموضعی هستند، در فرم کلینمن که توابع

  .شوندنظر گرفته می

  
  m2و  m1هاي گرافن .1شکل

 

  
  m1نظم شده با نیکل مدلبی گرافن .2شکل

هاي الکترون تانسیل باپهمچنین در محاسبات از شبه
 و 1H:1s، 83d 2Ni:[Ar] 4s، 22p 22s 2C:1s ظرفیت

16s 105d 14Au:[Xe] 4f در  .]9[ تفاده شده استاس
را در حضور  18H54Cو  12H24Cهاي این مقاله گرافن

هاي طلا و نیکل را با استفاده از نرم و غیاب ناخالصی
تابعی چگالی مورد  ۀبر اساس نظری SIESTAافزار 

 .دهیمقرار میبررسی 

   m2نظم شده با نیکل مدلبی گرافن .3شکل

 نتایج

و  m1اختصار را به 18H54Cو  12H24Cهاي گرافن   
m2 هاي مدل نامیم.می m1و m2 وغیاب در حضور 

نشان داده شده  5تا  1هايشکلناخالصی نیکل و طلا در 
دست آمده است. در تمامی موارد بر اساس نتایج به

هاي انرژي، پایداري، گاف انرژي، حالتچگالی 
 ها مورد بحث قرار گرفته است.گشتاور مغناطیسی مدل

ساختار را  پایداري توانمی همدوسیاز مقدار انرژي 
 يژانربین مورد بررسی قرار داد. گاف انرژي تفاوت 

HOMO  وLUMO  .همچنین با مطالعه مراحل است
تم نیکل ورود ا یابیم که صفحه کربن باسازي در میشبیه

 ند.شوو طلا منبسط شده و نیکل و طلا از سطح دور می

 سازي گرافن بدون ناخالصینتایج شبیه .1جدول

 

 گرافن

نشان داده  1در جدول m2و  m1نتایج محاسبات    
مدل،  ةشود که با افزایش اندازمشاهده می شده است.

 پایدارتر و گافنامدل یافته و  افزایش همدوسیانرژي 
طوري که محاسبات نشان به .گرددمی بیشترانرژي 

توان انتظار گاف گرافن می دهد، با افزایش اندازةمی
تمامی این ساختارها با دقت  نزدیک به صفر را داشت.

چهار رقم اعشار مسطح هستند. همچنین گشتاور 

 Gap(eV)  نوع تقریب  نام مدل
انرژي 

 (eV)همدوسی

m1   GGA     794/2  367/9-  

m1   LDA  852/1  824/8-  

m2   GGA  808/2  335/9-  

m2   LDA  858/1  778/8-  
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ها صفر است و اسپین قطبیده مغناطیسی این مدل
 نیستند.

 درحضور نیکل m2و  m1هاي سازي مدل. نتایج شبیه2جدول

  m1نظم شده با طلا مدل گرافن بی .4شکل

  شده با نیکل  نظمگرافن بی

سازي ناخالصی نیکل را وارد در این مرحله از شبیه   
و  m1هاي نتایج محاسبات مدلکنیم. صفحه گرافن می

m2  شده نشان داده  2جدولنیکل در  حضور ناخالصیدر
هاي بدون ها پایداري نسبت به مدلدر همه مدل .است

و  m1Ni1هاي مدل دریافته است.  افزایشناخالصی 
m1Ni2 یبترتموارد بدون نیکل بهپایداري نسبت به 

eV648/977  وeV675/976 .همچنین  افزایش یافته است
 ثیر یک نیکلأت m1Niهاي در مدل شود کهمشاهده می

 ۀکه آن نیکل در لب تر از وقتی استدر مرکز گرافن بیش
با  m1Ni1جذب سطحی در  گرافن قرار داشته باشد.

 دهد. گاف انرژي مدلرخ می m1Ni2تر از شدتی بیش

m1Ni2  از مدلm1Ni1 هاي ساختار ترازو  تر بودهکم
داراي گشتاور مغناطیسی  نیکل گرافن در حضور نانوذرة

ل نیک ةگرافن در غیاب نانوذر که ساختاردر حالی .است
ها ناخالصی ۀ مدلدر هم .فاقد گشتاورمغناطیسی است

در  .از حالت تخت خارج کرده است نیکل سطح را
گشتاور مغناطیسی و جذب ، پایداريm2Ni هاي مدل

 کثیر یأو تیافته  کاهش m1Ni هايمدلنسبت بهسطحی 
 رتر از وقتی است که آن نیکل دگرافن بیش ۀلب نیکل در

گشتاور مغناطیسی کل . گرافن قرار داشته باشد مرکز
وده تر بهاي بدون نیکل بیشمدلچنان نسبت بهها هممدل

 ند.ها اسپین قطبیده هستهاي الکترونی این مدلاوربیتال و
 نیکل نزدیک لبه یا وسط مدل حلکه مرایش بار به اینآ

جهی بسیار مهم و قابل تو بستگی ندارد و این نکتۀ باشد،
ه کبا ایننیز دیده شد. هاي قبل مدل ۀاست که در دست

هاي آنها با هم و با نمونه DOSشکل کلی نمودارهاي 
ي تراز فرمی موارد ژاما انربدون نیکل مشابه است 

 2و  1بر اساس نتایج جدول دار بیشتر است.نیکل
 LDA در مقایسه با مجموعۀ پایۀ GGA مجموعۀ پایۀ

دار را هاي نیکلشدن سیستمنحوة بهینه و مکان ساختار،
و  نگراف ةکند. با افزایش اندازبینی میپیش پایدارتر

ارتر پایدنامدل  ،فنگرا ۀافزودن ناخالصی نیکل در صفح
کان م تر شده و فاصلۀشده، گاف انرژي و انرژي فرمی کم

فاصلۀ نیکل  1در نمودار یابد.تعادل نیکل از آن کاهش می
 m2Ni1 ،m2Ni2هاي از صفحۀ گرافن در مدل

، m1Ni1هاي در مدلنشان داده شده است.   m2Ni3و

m1Ni2 ،m2Ni1 ،m2Ni2  وm2Ni3 اتم نیکل  ۀفاصل
، 204/12ترتیب هبسازي گرافن بعد از بهینه ۀدر صفح

دست هستروم بنگآ 2245/2و  1107/2 ،4573/2، 5666/3
ساختار گرافن در حضور نانوذره نیکل  ترازهاي آید.می

داراي گشتاور مغناطیسی است در حالی که ساختار گرافن 
در غیاب نانوذره نیکل فاقد گشتاور مغناطیسی است. 

هاي انرژي گرافن با ناخالصی نیکل در چگالی حالت

 Gap  نوع تقریب  نام مدل
(eV)  

انرژي 
)همدوسی
eV) 

m1Ni1 GGA 487/1 466/9- 
m1Ni1  LDA  621/1 925/3- 
m1Ni2 GGA 231/2 440/9- 
m1Ni2 LDA 449/1 929/3- 
m2Ni1 GGA  229/0 373/9- 
m2Ni1 LDA  112/1 680/3- 
m2Ni2 GGA  090/1 387/9- 
m2Ni2 LDA  200/1 681/3- 
m2Ni3 GGA  152/0 379/9- 
m2Ni3 LDA  085/1 683/3- 
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نشان داده شده است. در گرافن با ناخالصی نیکل  3نمودار
هاي اتم هیدروژن و اوربیتال sهیبریداسیون میان اوربیتال 

s وp  دارد. همچنین  هاي کربن هیبدریداسیون وجوداتم
در ساختار گرافن با ناخالصی نیکل هیبریداسیون بین 

کربن وجود دارد.  اتم pاتم نیکل با اوربیتال  dاوربیتال 
نوع و طول پیوندهاي کربنی در این ساختارها مشابه 

ام دهد تمت نشان میطوري که محاسبایکدیگر است. به
                این ساختارها با دقت چهار رقم اعشار مسطح هستند.

  .m2نظم شده با طلا مدلگرافن بی.5شکل
  

 .m2Niفاصله نیکل از گرافن  .1نمودار

 
 

  طلانظم شده با بیگرافن 
سازي ناخالصی طلا را وارد در این مرحله از شبیه   

و   m1هايمدلمحاسبات نتایج کنیم. گرافن می ۀصفح
m2 نشان داده شده  3در حضور ناخالصی طلا در جدول

هاي بدون مدلپایداري نسبت به ها مدل ۀدر هم است.
و  m1Au1هاي مدلیافته است.  کاهشناخالصی 
m1Au2 ب ترتیموارد بدون طلا بهپایداري نسبت به

eV974/962  وeV978/962 .افزایش یافته است 

ثیر أت m1Auهاي در مدل شود کهمیهمچنین مشاهده 
 لاطتر از وقتی است که آن در مرکز گرافن بیش طلا یک

گرافن قرار داشته باشد. جذب سطحی در  در لبۀ
m1Au1  از  کمتربا شدتیm1Au2 دهد. گاف رخ می

تر است. کم m1Au1مدل  ازm1Au2 انرژي مدل 
داراي  طلا ةترازهاي ساختار گرافن در حضور نانوذر

گرافن در  در حالی که ساختار گشتاور مغناطیسی است
در . باشدمی مغناطیسی فاقد گشتاور طلا ةغیاب نانوذر

را از حالت تخت خارج  ها ناخالصی طلا سطحمدل ۀهم
گشتاور پایداري،  m2Au هاير مدلد کرده است.

 m1Auهاي مدلمغناطیسی و جذب سطحی نسبت به
ر از وقتی تۀ گرافن بیشدر لب طلاثیر یک أت یافته و کاهش

در مرکز گرافن قرار داشته باشد. گشتاور  طلااست که آن 
هاي بدون چنان نسبت به مدلها هممغناطیسی کل مدل

ها هاي الکترونی این مدلاوربیتال تر بوده وبیش طلا
 طلاي قرارگیر محلبه بار . آرایشاسپین قطبیده هستند

بسیار مهم و قابل  این نکتۀ .بستگی ندارد در مدل
نیز دیده شد. با هاي قبل مدل توجهی است که در دسته

آنها با هم و با  DOSکه شکل کلی نمودارهاي این
ي تراز فرمی ژمشابه است اما انر طلاهاي بدون نمونه

 2و  1بر اساس نتایج جدول دار بیشتر است.طلاموارد 
 هايپایه ۀدر مقایسه با مجموع GGA هايپایه ۀمجموع
LDA ،بهینه شدن  ةگاف انرژي، مکان، نحو ساختار
نی بیهم پیشدار را مقادیري نزدیک بههاي طلاسیستم

 لاطناخالصی  گرافن و افزدون ةبا افزایش انداز کند.می
مدل پایدارتر شده، گاف انرژي و  ،فنگرا ۀدر صفح

ن از آ مکان تعادل طلا کمتر شده و فاصلۀ انرژي فرمی
گرافن  از صفحۀ طلا فاصلۀ 2نموداردر  .یابدکاهش می

داده  نشان m2Au3 و m2Au1 ،m2Au2هاي در مدل
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، m1Au1 ،m1Au2هاي در مدلشده است. 

m2Au1 ،m2Au2  وm2Au3 ۀصفح از اتم طلا ۀفاصل 
، 5204/3، 5562/3ترتیب سازي بهگرافن بعد از بهینه

  آید.دست میهستروم بنگآ 4787/3و  5215/3، 4676/3
 .در حضور طلا m2و  m1نتایج شبیه سازي مدل هاي  .3جدول

  

  
 .m2Au2فاصله طلا از گرافن  .2نمودار

داراي  طلا ةترازهاي ساختار گرافن در حضور نانوذر
که ساختار گرافن در گشتاور مغناطیسی است در حالی

گالی چفاقد گشتاور مغناطیسی است. طلا  ةغیاب نانوذر
 4نمودارهاي انرژي گرافن با ناخالصی طلا در حالت

 طلا نشان داده شده است. در گرافن با ناخالصی
اتم هیدروژن و  sهیبریداسیون میان اوربیتال 

هاي کربن هیبدریداسیون وجود اتم  sو  pهاياوربیتال
 طلادارد. همچنین در ساختار گرافن با ناخالصی 

اتم  pبا اوربیتال  طلااتم  dهیبریداسیون بین اوربیتال 

نوع و طول پیوندهاي کربنی در این کربن وجود دارد. 
طوري که محاسبات ساختارها مشابه یکدیگر است. به

دهد تمام این ساختارها با دقت چهار رقم نشان می
شود که مشاهده میطورهمان .اعشار مسطح هستند

هاي گرافن با در ساختارپایداري و جذب سطحی 
 از ساختارهاي گرافن با ناخالصی تربیش ناخالصی نیکل
چنین گاف انرژي در صفحات گرافین با طلا است. هم

تر از ناخالصی نیکل است. با افزایش ناخالصی طلا کم
اندازه گرافن، فاصله مکان تعادل طلا و نیکل از آن 

 یابد. کاهش می

  گیريتیجهن
سازي ساختار گرافن در شبیهمقاله بهما در این    

نیکل پرداختیم. در این  وهاي طلا حضور ناخالصی
نظریه  ۀکه بر پای SIESTAافزار سازي از نرمشبیه

اي هدر ساختار. شدباشد، استفاده تابعی چگالی می
گرافن با ناخالصی نیکل پایداري و جذب سطحی از 

 ست.ساختارهاي گرافن با ناخالصی طلا بیشتر ا

اف گهستند.  قطبیدهدار و طلادار اسپین هاي نیکلمدل
تر از در صفحات گرافن با ناخالصی طلا کمانرژي 

دار گاف انرژي به ناخالصی و مقناخالصی نیکل است. 
آن بستگی دارد. در تمامی مواردي که نیکل و  مکان

 بار در وضعیتی بسیار طلا روي سطح قرار دارد، چینش
ناخالصی است. گشتاور مغناطیسی  مدل بدوننزدیک به

 ریابد. هیبریداسیون دمدل، افزایش می ةبا افزایش انداز
و نیکل بین  طلا هايساختارهاي گرافن با ناخالصی

هاي اتم pو  sهاي اتم هیدروژن و اوربیتال sاوربیتال 
هاي طلا اتم dچنین بین اوربیتال کربن وجود دارد. هم
اتم کربن هیبریداسیون وجود  pو نیکل با اوربیتال 

  دارد.

  نام مدل
نوع 
  تقریب

Gap 
(eV)  

انرژي 
)همدوسی
eV) 

m1Au1 GGA 006/1 124/9- 
m1Au1  LDA  732/0 514/8- 
m1Au2 GGA 951/0 124/9- 
m1Au2 LDA 655/0 514/8- 
m2Au1 GGA  678/1 210/9- 
m2Au1 LDA  265/0 621/8- 
m2Au2 GGA  483/0 212/9- 
m2Au2 LDA  264/0 622/8- 
m2Au3 GGA  452/0 213/9- 
m2Au3 LDA  255/0 622/8- 
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چگالی   (a)هاي گرافن با ناخالصی نیکلچگالی حالت .3نمودار
چگالی  (c)هاي اتم کربن چگالی حالت (b)هاي اتم هیدروژن حالت
  هاي اتم نیکل.حالت

  
  
  
  
  
  
  

چگالی   (a)هاي گرافن با ناخالصی طلاچگالی حالت .4نمودار
چگالی  (c)هاي اتم کربن چگالی حالت (b)هاي اتم هیدروژن حالت
  هاي اتم طلا.حالت
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