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OZET

BUKUMLU ISIKLARIN NANOBOYUTLU YARIILETKEN VE MOLEKULER
YAPILARDAKI KUANTUM ELEKTRON DINAMIGI UZERINDEKI ETKIiSI

Fatih KOC

Doktora Tezi

Bitlis Eren Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii
Fizik Anabilim Dali
Danisman: Dog. Dr. Koray KOKSAL
Aralik 2016, 99 sayfa

Bu ¢alismada, spin ve yoriingesel agisal momentuma sahip biikiimlii lazer 1sinlarinin dairesel ya
da kiiresel simetrik molekiiler ve yariiletken topaklardaki elektron dinamigi iizerindeki etkisi
incelenmistir. Molekiiler topaklarin elektronik yapilari, Gaussian 09 programu ile elde edilmistir.
Yariiletken topaklarin elektronik yapilarmin hesabinda sonlu farklar ve etkin kiitle yontemi
kullanilmistir. Baz1 karsilastirmalar icin yariiletkenlerin hacimsel yapi hesaplarinda VASP
yazilimindan yararlanilmistir. Biikiimlii 151k ile nanoboyutlu topaklar arasindaki etkilesim,
Mathematica 9.0, Fortran ve C++ dillerinde yazdigimiz programlar ile hesaplanmistir. Isigin,
spin ve yoriingesel agisal momentumlarinin, kuantum yapilara transfer edilmesi sonucunda
olusan foton indiiklii dairesel akim ve manyetik alan sonuglar1 elde edilmis ve karsilastirmali
olarak sunulmustur. Daha 6nce elde edilen deneysel ve teorik olarak elde edilen sonuglara gore
dairesel polarize bir lazer 1s1n1 aromatik molekiillerde nanoamper seviyesinde akim iiretebilirken
biikiimlii 151k kullanilarak yaptigimiz hesaplarda bu degerin iizerine ¢ikilabilecegi, akima katki
saglayan elektron sayisinin artirilabilecegi, indiiklenen akim degerinin bikiimli 11k
parametreleri ile ayarlanabilecegi ve yariiletken topaklarin dizayn edilerek tek foton frekansi ile
seviyeler arasi uyarilma miktarimin artirilabilecegi gosterilmistir. Bunlarla birlikte indiiklenmis
akimin sonucunda dairesel veya kiiresel yapilarin merkezinde olusan manyetik alanlar da

hesaplanarak biikiimlii 1s1k parametreleri ile bu alanin kontrol edilebilecegi goriilmiistiir.



Anahtar kelimeler: Bikiimlii 151k, molekiiler topaklar, yariiletken topaklar, agisal momentum

transferi, foton indiiklii akim ve manyetik alan, kuantum elektron dinamigi.
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ABSTRACT

THE EFFECT OF TWISTED LIGHT ON QUANTUM ELECTRON DYNAMICS OF
NANOSCALE SEMICONDUCTOR AND MOLECULAR STRUCTURES

Fatih KOC

PhD Thesis

Bitlis Eren University Graduate School of Natural and Applied Sciences
Department of Physics
Supervisor: Assoc. Prof. Dr. Koray KOKSAL
December 2016, 99 pages

In this study, the effect of spin and orbital angular momentum carrying laser light on electron
dynamics of circularly or spherically symmetric molecular and semiconductor clusters has been
investigated. The electronic structure of molecular clusters has been calculated by Gaussian 09.
Finite difference method and effective mass technique have been used for electronic structure
calculation of semiconductor clusters. In order for some comparative studies, VASP has been
performed to calculate the bulk electronic structure of semiconductors. The interaction between
twisted light and nanoscale clusters has been investigated by using the codes which we have
written in Mathematica 9.0, Fortran and C++. Photoinduced current and magnetic field, which
are result of the transfer of light’ spin and orbital angular momentum to the structures, have been
obtained and introduced comparatively. Although the recent theoretical and experimental studies
reported that circularly polarized light applied on aromatic molecules is able to induce a ring
current in the range of nanoampere, we obtained important results as following. Twisted light is
able to induce higher value of ring current. It is possible to increase the number of electrons
which contributes to the induced ring current. It is also possible to manipulate the induced
current by varying the parameters of twisted light. The number of electron excitations for single
photon frequency can be increased by appropriate design of semiconductor clusters.

Furthermore, the induced magnetic field in the center of the circularly and spherically symmetric

Vil



quantum structures has been calculated and it has been shown that the magnetic field can be
manipulated by the parameters of twisted light.

Keywords: Twisted light, molecular clusters, semiconductor clusters, angular momentum

transfer, photoinduced current and magnetic field, gauntum electron dynamics.
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ONSOZ

Bitlis Eren Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii’'ne Doktora Tezi olarak sunulan bu calismada,
dairesel polarize 151k ve bilikiimli isiklarin, yariiletken kuantum nokta yapilari ve molekiiler
topaklar tizerindeki etkileri incelenmistir. Bu galisma ile, ultra hizli atima sahip ve biikiimlii
lazerlerin, yariiletken nano 6lgekli yapilar ve molekiiler topaklarda kontrol edilebilir, yiiksek
derecede lokalize olmus, yiiksek anahtarlama hizina sahip, indiiklenmis bir manyetik alan elde
edebilmek igin gerekli sartlarin neler oldugu, kuantum mekaniksel hesaplarla gosterilmeye
calisgilmistir. Bu lazerler kuantum enformasyon teknolojisi, kuantum bilgisayarlar ve kiibit

uygulamalari alaninda da biiyiik 6neme sahiptir.

Bu ¢aligmam siiresince, bilgi ve deneyimleriyle bana her istedigim anda ve her konuda yardimei1
olan danisman hocam, saym Dog. Dr. Koray KOKSAL’a, bana bilgi ve tecriibeleriyle yardimci
olan Dog¢. Dr. Mehmet SAHIN’e, Yrd. Dog. Dr. Fatih Ahmet CELIK e, calisma arkadaslarim
Mehmet ONCAN ve Ibrahim Halil BAYDILEK’e, maddi ve manevi her yonden destek olan,

moral veren aileme ve arkadaslarima siikranlarim1 sunarim.

Bitlis, Aralik 2016

Fatih KOC
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1. GIRIS

Makro, mikro ve nano Olgekte yapilan bilimsel ¢alismalar incelendiginde nihai gayenin, daha
dayaniklisini, daha hizlisini, daha verimlisini, daha diisiik maliyetle elde etmek oldugu goriliir.
Fiziksel ve kimyasal kanunlarin uygulamaya gegirilme asamasindaki temel ¢aligsmalardan biri de,
herhangi bir malzemenin i¢ ve dis etkenlere nasil tepki verdigini gozlemlemektir. Bu gozlemler
sonucunda, bir sistemin fiziksel ve kimyasal 6zelliklerinin i¢ ve dis etkenler yardimiyla nasil
kontrol edilebilecegi anlasilir. Genellikle 1s1, basing, elektrik alan, manyetik alan ve
elektromanyetik alan gibi dis etkenlerle incelenecek sistemin geometrik yapisi, sistemi olusturan
malzeme ve sistemin boyutu gibi i¢ etkenler kontrol parametreleri olarak kullanilmaktadir. Bu
etkenlerin makro oOlgekteki malzemeler ile nano Olgekteki malzemeler iizerindeki etkisi
birbirinden tamamen ayridir. Ornegin, nano dlgekte 1s1 ya da basing gibi dis etkenlerin, incelenen
yapt tzerindeki etkisi, kuantum mekanigi prensipleri icerisinde hesaplanarak sonuglarin
yorumlanmasi gerekmektedir. Ayn1 zamanda yapilan deneylerde ¢ok hassas cihaz ve yiiksek
teknolojinin kullanilmas: da 6nem arz eder. Nanoboyutlu sistemlerin elektrik ve manyetik alanla
kontroliinde ise lokalizasyon sorunu karsimiza ¢ikmaktadir. Sistemin geometrisinde, boyutunda
ya da sistemi olusturan malzemelerde degisiklik yapmak biiylik avantajlar saglamakla birlikte
esneklik noktasinda iiretim asamasinda bir defaya mahsus yapilan islemler oldugundan ve her
defasinda sistemi yeniden iiretmek gerekeceginden uygulama agisindan simirlamalar

getirmektedir.

Son yillarda hizla gelisen lazer teknolojisi, beraberinde elektromanyetik dalgalarin herhangi bir
sistemle etkilesimi agisindan bilyiik avantajlar getirmistir. Piko saniye ve altinda atim siirelerine
sahip ultra hizli lazerlerin iretilebilmesiyle mikroskobi ve goriintilleme alaninda ilerleme
saglanmig, atom ve molekiillerde ultra hizli elektronik siirecler izlenebilir duruma gelmis ve
iletisimde yiiksek bant genisligine ulasilabilmistir. Son birkag¢ yilda liretimi miimkiin hale gelen
atto saniye lazerleriyle birlikte atom cekirdegindeki siireclerin izlenmesinin de miimkiin hale

gelecegi ongoriilmektedir.

Elektromanyetik dalgalar, her ne kadar nano 6lgekli sistemlerin elektronik ve optik 6zelliklerinin
kontroliinde kullanilsa da lineer polarize bir elektromanyetik dalgayla bu kontrol smirli bir
sekilde saglanabilmektedir. Foton ile nano yapilarin etkilesimleri iizerine teoriz ve deneysel
olarak yapilan caligmalarda, fotonun enerjisi ile beraber tasidigi acisal momentumun da yapiya

transfer edilebilecegi anlasilmistir. Poynting (1909) yaptig1 caligmalarla dairesel polarize olmus
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elektromanyetik dalgalarin ayn1 zamanda agisal momentum da tasiyabilecegini gdstermistir.
Allen (1992) ise galismasiyla Laguerre-Gaussian tipi yoriingesel agisal momentum (YAM)
tasiyan elektromanyetik dalgalarin uzaysal profilini tanimlayip {iretmeyi basararak agisal
momentumun diger bileseni olan spin agisal momentum (SAM) ile yoriingesel agisal
momentumun ayrimini yapmis ve bu konuda yapilabilecek ¢aligmalarin onilinii agmistir. Agisal
momentum tastyan elektromanyetik dalgalar, tasidiklart agisal momentumu etkilestigi sisteme
transfer ederek sistemin agisal momentumunu degistirebilmektedir. Bu ozelligin kuantum
enformasyon, kuantum kriptoloji, kuantum optik iletisim, depolama, veri aktarimi ve veri okuma
yazma alanlarinda biiyiik avantajlar sunmasi beklenmektedir. Acisal momentum tasiyan
elektromanyetik dalgalarin, nano 6lgekli sistemlerde yiiksek basarimli elektronik, optik ve spin
kontrol aract olarak kullanilmasinin, bu alanda c¢ok biiyiik yeniliklerin oniinii acacagi

ongoriilmektedir.

Nano olgekli sistemlerde elektron spin kontrolii, kuantum enformasyon teknolojisi, kuantum
bilgisayarlar ve kiibit uygulamalar1 alaninda biiyiik 6neme sahip olmakla birlikte dogrudan
uygulanan bir manyetik alan yardimiyla bu olgekteki sistemlerde spin kontroliinii saglamak
miimkiin olamamaktadir. Iste bu noktada yaptigimiz calismayla, agisal momentum tasiyan
elektromanyetik dalgalarla, atom, kiiresel ya da dairesel simetriye sahip molekiil ve kiiresel
simetriye sahip nano 6lgekli bir sistemde bulunan iletim elektron dinamigi kontrol edilebildigi
takdirde, uzun siireli dairesel bir akim olusturarak, bu akimdan dogacak (indiiklenecek) olan
lokal ve yogun manyetik alanla yapi igerisine enjekte edilmis bir atomun ya da serbest bir
elektronun spin kontroliiniin teorik olarak miimkiin olabilecegi goriilmiistiir. Yine bu ¢alismada
acisal momentum tasiyan ultra hizli lazerlerle de bu sistemlerdeki manyetik alanin femtosaniye
gibi yiiksek anahtarlama hizlariyla kontroliiniin miimkiin olacagi 6ngdriilmektedir. Mevcut
bilgisayar teknolojisinde, manyetik okuyucular mikrosaniye mertebesinde yazma-okuma islemi
gerceklestirirken femtosaniye mertebesinde SAM veya YAM tasiyan lazer atimlari ile
indiiklenecek femtosaniye mertebesinde manyetik atimlar sayesinde yazma okuma isleminin de

femtosaniye mertebesine ¢ikmast miimkiin goriilmektedir.

Bu tez calismasinda, SAM tasiyan dairesel polarize 151k, YAM tastyan bikiimli 151k ve hem
SAM hem de YAM (SAM+YAM) tasiyan dairesel polarize olmus biikiimlii 1s1klarla molekiiler
halka yapilar ve kiiresel simetrik kuantum nokta yapilar arasindaki etkilesimler incelenmistir.
Bunun i¢in Oncelikle agisal momentum tasiyan biikiimli 15181n kiiresel simetrik bir CdSe/CdS

yariiletken kuantum nokta heteroyapida sebep oldugu elektronik gegisler CdSe c¢ekirdek
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tabakasinin kalinligina bagl olarak incelenmis, daha sonra model yapi1 olarak Benzene molekiilii
kullanilmis, bu molekiill SAM dairesel polarize olmus 151k ve SAM+YAM tasiyan dairesel
polarize olmus biikiimlii 1s1kla ayr1 ayri etkilesime sokulmus, yapida olusan dairesel akim ve bu
akimin neticesinde yapinin merkezinde olusan manyetik alan hesaplanmistir ve elde edilen
degerler iki farkli 1g1k i¢in karsilagtirilmistir. Bir sonraki adimda ise daha biiyiik bir molekiil olan
Mg-porphyrin molekiilii ele alinarak 15181n agisal momentum degerine ve frekansina bagli olarak
elektronlarin lokal doniis hareketlerinin akim yogunlugu grafikleri elde edilmistir. Bu calisma
toplam akimla beraber, lokal akimlarin da 6nemini gostermektedir. Ciinkii sistemde farkli yerlere
yerlestirilecek manyetik bir empiirite atomu (burada Magnezyum atomudur) toplam akimdan ¢ok
lokal akimlardan etkilenecektir. Boyle bir yol izlenmesinin sebebi, molekiil boyutu biiyiidiikge
olusacak akim ve manyetik alan degerlerinin nasil degistigini gézlemlemek ve sistem boyutuyla
halka akim ve manyetik alan biiyiiklik degerlerinin dogrudan baglantisinin olup olmadigi
hakkinda fikir sahibi olmaktir. Daha sonraki adimda ise elektronik sanayisinde biiyiik 6neme
sahip oldugu bilinen GaAs tabanli yapilarin yine SAM tasiyan dairesel polarize olmus 151k ve
SAM+Y AM tasiyan dairesel polarize olmus biikiimlii 1sikla etkilesimi incelenmistir. Bunun i¢in
GagAss halka tipi molekiil model yap1 olarak segilmis ve bu yapida olusan halka akim ve akima

bagli olarak yapinin merkezinde olusan manyetik alan hesaplanmistir.

1.1. Lazerler

Lazerler tek renkli, es fazli ve yiliksek paralellige sahip 1s1n demetleridir. Lazer cihazlarinin
rettigi 151k tek renklidir (monochromatic) ve 1sin demetindeki fotonlar es fazlidir (coherence).
Lazerlerin bir diger onemli 6zelligi 151n demetinin ¢ok az sagilmaya ugramasidir. Yani lazer
isiindaki fotonlarin ¢ok biiyiik bir bolimii, odaklandiklari noktaya dogru birbirlerine paralel
sekilde ilerleyebilmektedir. Bu 6zelligi sayesinde lazerler bir¢ok alanda kullanilmaktadir (Hans
ve Johen, 2008).

Lazer terimi Ingilizce’de ‘Light Amplification by Stimulated Emission of Radiation’
kelimelerinin bag harfleri kullanilarak tiiretilmistir (LASER). Isik (light), genelde 1 nm ile 1000
um dalga boyu arasindaki elektromanyetik spektruma verilen isimdir. Bu spektrumun 400 nm ile
700 nm aras1 dalga boyuna sahip kismina goriinen 151k, 700 nm ile 10 pm aras1 dalga boyuna
sahip kismia yakin kizil Gtesi, bundan daha biiyiik dalga boyuna sahip kismina ise uzak kizil

oOtesi 1ginlar denk gelmektedir. 200 nm ile 400 nm dalga boyuna sahip kismi ultraviyole 151k ve



elektromanyetik spektrumun daha kii¢iik dalga boyuna sahip kismi ise derin ultraviyole isik
olarak adlandirilir (Hans ve Johen, 2008).

Lazerlerin c¢alisma prensibini anlama noktasinda, Bohr Atom Modeli énem arz eder. 1915
yilinda Niels Bohr tarafindan 6nerilen bu model, atomu tam olarak modelleyemese de kuantum
mekaniginin temelini olusturmus olup, lazer ¢alisma prensibini agiklamak igin de oldukca

kullanighdir.

Bohr atom modeline gore, elektronlar bir atom ¢ekirdegi etrafinda doner ve sadece belli
seviyelerdeki yoriingelerde bulunabilir (sekil 1.1). Elektronun gegis yapabildigi izinli enerji
seviyeleri kuantum seviyeleri olarak bilinir. Boylelikle, bir elektron dogru sekilde uyarildiginda,
temel enerji seviyesinden bir iist enerji seviyesine ¢ikar fakat burada uzun siire duramaz (10° s
mertebesinde) ve temel enerji seviyesine geri doner. Elektron yiiksek enerji seviyesinden diisiik
enerji seviyesine gecerken fazla enerjisini 151n1msiz (fonon) ya da 1ginimli (foton) gegis yaparak

atar. Bu boliimde 1s1imli gegis tizerinde durulacaktir (Kittel, 2004).
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Sekil 1.1. Bohr Atom Modeli ve basit enerji seviyeleri diyagrami



1.1.1. Fotonlar ve enerji

1600 ve 1700’11 yillar, 15181n dogasi {izerine biiyiik tartismalarin yasandigi yillardir. Bu yillarda
bazi bilim insanlar1 15181in parcaciklardan, bazilar1 da dalgalardan olustugunu savunmaktaydi.
Aslinda her iki diisince de 15181in tamamini degil bazi 6zelliklerini agiklayabiliyordu. Sonunda
Einstein, 1s1gm foton denilen hem pargacik hem de dalga 6zelligi sergileyen pargaciklardan
olustugunu kesfetti.

Her foton,

E=hv (1.2)

denklemi ile tanimlanan enerjiye sahiptir. Burada v 1s18in frekansi, h ise Planck sabitidir. Bir

elektromanyetik dalga icin, frekans ve dalga boyu, 4,

Av=c (1.2)

denkleminin ifade ettigi sekilde birbirine baglidir. Burada c, 1s1k hizidir. Bu baginti kullanilarak

denklem 1.1 yeniden yazilacak olursa,

E=— (1.3)

elde edilir. Bu denklem, 1s18in dalga boyu ile enerjisinin ters orantili oldugunu ifade etmektedir.
Bohr atom modeline geri donersek, bir atomun bir foton sogurmasi i¢in (bu foton elektronun En
diisiik enerjili seviyeden Em yiiksek enerjili seviyeye ¢ikmasina sebep olacaktir) fotonun enerjisi

iki enerji seviyesi arasindaki farka esit olmalidir. Daha yiiksek ya da daha diisiik enerjili foton

atom tarafindan sogrulmayacaktir. Bunun sonucu olarak gonderilen fotonun dalga boyu,

A=— (1.4)

denklemi ile ifade edilen sekilde olmalidir.



Benzer sekilde bu elektron iist enerji seviyesinde fazla duramayacag igin alt enerji seviyesine

geri donerken iki seviye arasindaki fark kadar enerjiye sahip bir foton yayimlayacaktir.

1.1.2. Kendiliginden meydana gelen emisyon ve zorlanmis emisyon

Genel olarak, uyarilmis bir seviyede bulunan elektron, nihayetinde bir foton agiga cikararak alt
enerji seviyesine geri doner. Bu olay “kendiliginden meydana gelen emisyon” olarak adlandirilir
ve ortaya cikan foton, iki seviye arasindaki enerji farki kadar enerjiye ve rastgele bir yone
sahiptir. Bunun yaninda yayimlanan fotonun enerjisi, sogrulan fotonun enerjisinden biraz farkl

olmaktadir. Bu nedenle yayimlanan foton, rastgele bir faza sahiptir.
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Einstein, foton yayimlanma siirecine ek bir tanimlama yapmistir. Dogru enerjiye sahip bir foton
uyarilmig seviyedeki bir atom ya da molekiil ile etkilestigi zaman, atom diisiik enerji seviyesine
gecise zorlanir ve bu gegis sirasinda yayimladigi foton gelen fotonun ikizidir. Yani her iki foton
tamamen ayni enerjiye, yone ve faza sahiptir. Bu olay zorlanmis emisyon olarak
adlandirilmaktadir. Sogurma, kendiliginden meydana gelen emisyon ve zorlanmis emisyon

stireclerinin sematik gosterimi sekil 1.2°de verilmistir.

Sekil 1.3’deki gibi aynmi uyarilmis seviyelerde bulunan bir atom grubu ele alinirsa, gelen
(zorlayic1) foton ilk atomla etkilesir ve es fazli iki foton meydana getirir. Ikinci adimda bu iki
foton baska iki uyarilmis atomla etkileserek dort es fazli foton olusturur ve bu islem bu sekilde

devam eder ve es fazli bir 1s1n demeti olusturulmus olur.
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Gergek bir atom kiimesinde, zorlanmis emisyon olasilig1 oldukea diisiiktiir. Ustelik tiim atomlar
genelde uyarilmis seviyede bulunmazlar. Boltzmann’in termodinamigin temel kanununda, 1s1l

dengedeki atomalarin herhangi iki enerji seviyesindeki bagil popiilasyonu,

N, E; —E;
—Z — 15

N, ~ &P ( KT ) (1.5)

ile verilir. Burada N, ve N; sirasiyla yiiksek ve diisiik enerji seviyesi popiilasyonudur. T denge

sicakligi, k Boltzmann sabitidir. E, — E; yerine hv yazilirsa

hv
AN=N; — N, = (1 — e‘k—r) N, (1.6)
elde edilir.

Atomlarin normal popiilasyonunda, diisiik enerji seviyesinde yiiksek enerji seviyesinden daha
fazla atom bulunur ¢iinkii bir atomun bir foton sogurma olasiligi ve bir uyarilmis atomun
zorlanmis emisyon ile foton yayimlama olasig1t aynidir. Bu durumda amplifikasyon
saglanamayacaktir. Sonu¢ olarak lazer yapmak istiyorsak “popiilasyon terslenmesi” yapmak

zorundayiz (Hans ve Johen, 2008).
1.1.3. Popiilasyon Terslenmesi

Atomik enerji seviyeleri yukarida anlatilandan daha karmasiktir. Atomlarda ¢ok fazla enerji
seviyesi vardir ve her bir enerji seviyesi kendi bozunma siiresine sahiptir. Dort seviyeli enerji

diyagrami sekil 1.4’de verilmistir.

Popiilasyon terslenmesi igin elektronlar, bazi mekanizmalarla (optik pompalama gibi) E,
seviyesine uyarilir. Buradaki elektron belli bir siire sonra E5, daha sonra da E, seviyesine gegis
yapar. Bu gecisler genellikle foton degil fonon yayimlayarak yani 1s1masiz olarak gergeklesir.
Atom son olarak E, seviyesinden E; temel enerji seviyesine 1isimali gegis yapacaktir. E,’den
E;’e gegcis siiresinin E3’den E,’ye gecis siiresinden daha uzun oldugu varsayilir. Dolayisiyla
stirekli bir uyarim s6z konusu oldugunda, zaman farkindan dolay1 E5 ve E, seviyeleri arasinda

popiilasyon terslenmesi saglanmis olacak ve bu popiilasyona giren bir foton zorlanmis emisyon



ile es fazli olarak amplifikasyona ugrayabilecektir. Sonug¢ olarak tek renkli, es fazli ve ayni

yonde lazer 1g1n1 elde edilecektir (Hans ve Johen, 2008).
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Sekil 1.4. Dort seviyeli lazer uyarimi sistemi

1.2 Ultra Hizh Lazerler

Ultra hizli terimi lazer terminolojisinde, pikosaniye ve altindaki siirelerde atimlar i¢in kullanilan

bir terimdir. Asagida zaman birimleri ve karsiliklar1 verilmistir.

1 nanosaniye (ns) =10"%s = 0.000000001 s 30 cm
1 pikosaniye (ps) =10"1%g = 0.000000000001 s 0.3 mm
1 femtosaniye (fs) =10"1s = 0.000000000000001 s 3 um
1 attosaniye (as) =10"18g = 0.000000000000000001 s <um

1 saniyelik bir 151k attminin 300.000 km oldugu bilinmektedir. Bu deger, diinyanin ¢evresinin
yaklagik 7 kati mesafeye denk gelmektedir. 1 nanosaniyelik bir 151tk atimindan soz edilecek

olursa bu mesafe 30 cm olacaktir. Yani 151k atimmin uzaysal yayilimi1 30 cm’dir. Nanosaniye,



zaman Olgegi yiiksek hizli elektronik ¢ipler ve bilgisayarlar i¢in kullanilan 6l¢ektir. Pikosaniye
6l¢ekli bir 151k atimi, 0.3 mm uzaysal yayilima sahiptir. Bu zaman 6l¢eklerine sahip 151k atimlari
151k kalemleri olarak adlandirilirken pikosaniye ve altindaki zaman 6lg¢eklerine sahip atimlar 151k
keki olarak isimlendirilir. Ciinkii atimlar bu seviyeden sonra artik noktasal hale gelmeye baslar.
Femtosaniye mertebesindeki atimlar ise artik uzaysal yayilim olarak pm mertebesindedir ve bu

lazerlerin tiretimi yapilabilmektedir (Delfyett ve ark. 1992, Keller 2003).

Atim siiresi birka¢ femtosaniye mertebesinde ise goriiniir 151k atim genisligi limitine yaklagilmis
olur. Yani atimin uzaysal yayilimi yaklagik olarak goriiniir bolgede sadece bir dalga boyuna
sahiptir. Attosaniye lazerler ise yiiksek lineer olmayan frekans terslenmesi teknigi ile iiretilir ve
olduk¢a diisiik dalga boyuna sahiptir. Bu atim frekansi elektromanyetik spektrumda ug
ultraviyole ya da X-iginlar1 bolgesine karsilik gelmektedir. Bu lazerler son yillarda teorik ve
deneysel olarak elde edilebilmistir (Carrera ve ark. 2006, M. Schultze ve ark. 2007, X. Feng
2009, E. J. Takahashi 2010).

Ultra hizli atimlar, deneysel uygulamalar agisindan kullanish 6zelliklere sahiptir. Kati hal, kimya
ve biyolojide ultra hizli fiziksel 6lgtimler ve uyarimlar igin ¢ok yiliksek zaman ¢oziiniirliigii saglar
(Liu ve ark. 1993, Cavalieri ve ark. 2007). Atimlarin sahip oldugu mikrometre mertebesindeki
uzaysal yayilim sayesinde mikroskobi ve gériintiilleme alanlarinda kullanilabilir. Ornek olarak
atom, iyon ve molekiillerdeki ultra hizli elektronik siireclerin goriintiilenmesi (Chelkowski ve
ark. 2006), iyonizasyon goriintileme (Kienberger ve ark. 2002), elektron tiinellemesi
goriintiileme (Uiberacker ve ark. 2007), elektron transferi goriintiileme (Remacle ve Levine
2006) ve kat1 hal sistemlerde yiizeydeki elektron hareketlerini goriintiileme gibi siireclerde ultra
hizli lazerlere ihtiyag duyulmaktadir. Belirsizlik ilkesi geregi atim siiresi azaldik¢a optik bant
genigligi artar. Dolayisiyla ultra hizli lazerler iletisimde biiyiik avantajlar saglar (Chen ve ark.
2010). Bunun yaninda ultra hizli lazerler sahip olduklar1 ultra kisa atimlar nedeniyle ortalama
enerji seviyelerinde yiiksek pik siddetine sahiptir. Bu sayede bu lazerlerle yiiksek pik giicii elde
edilebilir.

1.3. A¢isal Momentum Tasiyan Isiklar

1884 yilinda, Poynting tarafindan yapilan bir ¢alismayla siireklilik esitlikleri tiiretilmis ve 15181n,
lineer momentum tasidigi gosterilmistir (Poynting 1884). Daha sonra bu esitlikler, vektorel

ifadeler verecek sekilde tekrar yazilmistir (Heaviside 1894). llerleyen siirecte ise dairesel
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polarize olmus bir 1518, agisal momentum tasidigini gosteren ifadeler tiiretilmistir (Poynting
1909). Agisal momentum ile ilgili matematiksel ifadeler, Beth tarafindan dogrulanmis ve klasik
olarak dairesel polarize olmus bir 15131 +# spin agisal momentumu, optik anlamda anizotropik
ozellikteki bir malzemeye transfer edilerek bu malzemeye kendi ekseninde bir donme hareketi
kazandirilmistir (Beth 1936).

Isigin agisal momentumunun iki bileseninden biri olan spin agisal momentum, polarizasyon
vektoriiyle alakalidir. Dairesel ya da eliptik polarize olmus isiklar, spin a¢isal momentum
tasiyabilmektedir. Ag¢isal momentumun diger bileseni olan yoriingesel agisal momentum ise
151810 uzaysal yayilimiyla baglantilidir ve ¢cok daha karmasik sekilde ifade edilmektedir. Fakat
toplam acgisal momentum, radyal vektér ve lineer momentumun vektorel carpimindan elde
edildiginden, spin agisal ve yoriingesel acisal momentumu birbirinden ayirmak zor olmaktadir.
90’11 yillarda yapilan ¢alismalarla, Laguerre-Gaussian tipi 151k 1sinlar1 laboratuvar ortaminda elde
edilmis, ¢aligmay1 yapan bilim adamlar1 spin agisal momentum ve yoriingesel agisal momentumu
birbirinden ayirmay1 basarmistir (Allen ve ark. 1992, Beijersbergen ve ark. 1993). Yo6riingesel
acisal momentum (Bessel tipi 1smlar gibi), spin agisal momentumdan farkli olarak +h agisal
momentum degerinden ¢ok daha yliksek degerler alabilmektedir. Yoriingesel agisal momentum
tastyan 1siklar (bikiimli 1s1k), 6zel mercekler yardimiyla veya bazi holografik tekniklerle
(Carpentier ve ark. 2008) iiretilebilmektedir (Bakiniz Ek-1). Bunun yaninda 2003 yilinda
laboratuvar ortaminda, dejenere soguk sezyum atomlarindan yoriingesel agisal momentum
tastyan 151k tretilebildigi gézlemlenmistir (Barreiro ve Tabosa 2003). Agisal momentum tagiyan
151k, elektrik vektorlinlin ilerleme ekseni etrafinda yaptigi hareketin dairesel bir biikiilme
hareketine benzemesinden dolay1 biikiimlii 151k olarak da adlandirilmaktadir. Fotonlara ek olarak
elektronlara da agisal momentum tasima 6zelligi kazandirildigr bilinmektedir (Harris ve ark.
2015). Son yillarda yapilan bir ¢alismada ise lineer polarize 151k altinda meta yiizeyde yoriingesel

acisal momentum tastyan ylizey plazmonu da elde edilmistir (Chen ve ark. 2015).

1.4. Acisal Momentum Tasiyan Isiklarin Yariiletken Yapilar Uzerindeki Etkisi

Gelisen {iretim teknolojileri, kuantum etkilerinin giiglii olarak go6zlemlenebildigi yapilarin
istenilen geometride ve boyutta iiretilebilmesini miimkiin kilmistir (Alivisatos 1996, Rogach ve
ark. 1999, Li ve ark. 2003, Wang ve ark. 2003, Ivanov ve ark. 2007, Zeng ve ark. 2008,
Nemchinov ve ark. 2008, Reiss ve ark. 2009). Kuantum noktalar, kuantum diskler ve kuantum

halkalar gibi isimlerle bilinen bu yapilar, yiiksek kuantum verimliliginin yaninda, yapiy1
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olusturan materyale, boyutuna ve geometrisine bagli olarak degisen elektronik ve optik
ozellikleriyle dikkat ¢eken yapilardir. Bu yonleriyle biyolojik isaretleme, fotovoltaik, diyot, lazer
ve dedektoér uygulamalarinda oldukga bliylik avantajlar saglayabilmektedir (Dubertret ve ark.
2002, Friedman 2010, Demir ve ark. 2011).

Kuantum noktalar elektronik ve optik Ozelliklerinin kontrolii, boyut, geometri ve yapiy1
olusturan malzemelerin degisimiyle saglanabildigi gibi elektrik alan, manyetik alan, 1s1 ve basing
gibi dis etkenlerle de saglanabilir (Kumar ve ark. 1990, Peeters 1995, Polimeni ve ark. 1999,
Baskoutas ve ark. 2007, Moskalenko ve ark. 2007). Bu tiir dis etkenlerle yapinin elektronik ve
optik ozelliklerinin kontrolii, tiretim asamasinda miidahale gerektiren geometri degisimi gibi
etkenlerle kontroliine nispeten daha kolay bir yol olarak goriinmektedir. Biikiimlii 15181n kristal
icerisinde ilerleyen yiiklii parcaciklarla etkilesebildigi géz 6niinde bulunduruldugunda, biikiimlii

1siklar da bu noktada timit verici dis etkenler olarak ele alinabilir.

Yariiletken kuantum noktalar, teorik hesaplar ve deneysel uygulamalar i¢in 6nemli bir yere
sahiptir. Ozellikle de yiiksek yiik polarizasyonu sebebiyle GaAs tabanli kuantum noktalar,
tizerinde yogun olarak ¢aligilan yapilardir (Sahin 2008, Mlinar ve Zunger 2009, Kavruk ve ark.
2014, Aktirk ve ark. 2014, Nichole ve ark. 2015, You ve ark. 2015). Bununla birlikte
cekirdek/kabuk (core/shell) yapilar olarak da bilinen yariiletken kuantum nokta heteroyapilar da
yiikksek parcacik hapsetme etkisi sayesinde kuantum verimliligi noktasinda daha avantajh
olmaktadir (Brovelli ve ark. 2011, Akgil ve ark. 2012). Heteroyapilar hem ¢ekirdek hem kabuk
kalinligina bagli olarak degisebilen elektronik ve optik 6zellikleriyle de dikkat cekmektedir. Tip-
2 olarak adlandirilan elektron ve desigin ayr1 katmanlarda hapsoldugu yariiletken kuantum nokta
heteroyapilar ise uzun pargacik hayat siireleri ve diislik ortiisme integralleriyle 6ne ¢ikmaktadir
(Piryatinski ve ark. 2007, Klimov ve ark. 2007, lvanov ve Achermann 2010, Tyrell ve Smith
2011, Sahin ve Kog 2013, Kog ve Sahin 2014, Barman ve ark. 2015, Komolibus ve ark. 2015,
Tayagaki ve Sugaya 2016).

Son yillarda, agisal momentum tasiyan i1siklarin yariiletken yapilarla etkilesimini ele alan
calismalar da goze carpmaktadir. Yariiletkenler 6zellikle elektronik sanayisinde yogun olarak
kullanildigindan, bu yapilarin elektronik ve optik 6zelliklerinin ultra hizli kontrolii biiytlik
avantajlart beraberinde getirmektedir. Yariiletken hacimsel melzemeler iizerine yapilan
caligmalarda, biikkiimli 151831n valans elektronlarini etkileyebilecegi ve iletim bandina taginan

elektronlarla da net elektrik akimi elde edilebilecegi teorik olarak gdsterilmistir (Quinteiro ve

12



Tamborenea 2009). Yine hacimsel bir GaN yariiletkende bulunan ekzitonlara yoriingesel agisal
momentum transfer edilmesiyle kiitle merkezi etrafinda donme hareketi yaptiklar
gozlemlenmistir (Shigematsu ve ark. 2016). Hacimsel yapilarin yaninda, yariiletken kuantum
kuyularinda ve kuantum halkalarda da biikiimlii 1s1kla elektronik durumlarin kuantumsal olarak
kontrol edilebilecegi gosterilmistir (Quinteiro ve Berakdar 2009, Quinteiro ve Tamborenea 2009,
Sbierski ve ark. 2013). Bu calismalar, 6zellikle biikiimlii 1518 en 6nemli iki parametresi olan
yoriingesel agisal momentum ve radyal bogumun farkli degerleri icin agisal momentum
transferinin gercgeklesebildigini ve elektronik gecislerin basarildigini teorik olarak gostermesi
acisindan biiyiik 6nem arz etmektedir. Optik limitler nedeniyle biikiimli 15181 mikrometre
mertebesi altinda odaklamak, uygulama agisindan su anda miimkiin degildir. Biikiimlii 15181n
odag1 ve nano yapilarin boyutu arasindaki bu uyumsuzluk nedeniyle yiiksek verimli etkilesim
saglanamamaktadir. Bu sorunu agmak icin kullanilan yontemlerden biri, 15181n eksenini
kaydirmaktir. Bu yontem kullanilarak yapilan bir c¢alismada, bikiimlii 1s18in merkezi ile
yariiletken kuantum halkanin merkezi ortlismeyecek sekilde belli bir mesafe konularak yapidaki
elektronik gecisler incelenmistir (Quinteiro ve ark. 2010). Yo6riingesel agisal momentum tasiyan
biikiimlii 1siklarin kuantum halkalarda elektron dinamigi ve spin dinamigi lizerinde de etkili
olabilecegi teorik olarak Ongoriilmiistiir (Quinteiro ve ark. 2011). Son yillarda yapilmis olan
onemli bir ¢alismada da yariiletken kuantum disklerde birden ¢ok elektrona ait spinlerin, giiglii
odaklanmig biikiimlii 151k kullanilarak etkin bicimde kontrol edilebilecegi gosterilmistir
(Quinteiro ve Kuhn 2015). Bunlara ek olarak yariiletken kuantum halka bir yapida dairesel
polarize 151k kullanarak dairesel bir akim olusturmak da miimkiindiir (Pershin ve Piermarocchi
2005). Yariiletken nanoyapilarda uygulamalar agisindan 6nemli bir yere sahip olan fotovoltaikler

tizerinde biikiimli 1siklarin etkileri de incelenmistir (Watzel ve ark. 2012, Witzel ve Berakdar
2016).

Yariiletken kuantum noktalar gibi nanoboyutlu metalik topaklarin 6zellikleri de simdiye kadar
biikiimlii 151k altinda incelenmemistir. Elektronlar, metalik topaklarda dis etkilerle ylizey enerji
seviyelerine sigrayabilmektedir. Hatta metal topaklarda imaj enerji seviyeleri olarak adlandirilan
ve ylizeyin bir ka¢ nanometre disinda lokalize olabilen elektronik seviyeler bulunabilmektedir.
Yiizey ve imaj seviyelerinin ultra hizli biikiimlii 1siklar ile kontrol edilebilmesi durumunda

manyetizma ve spintronik alaninda biiyiik ilerleme katedilecegi dngoriilmektedir.

Bunlara ek olarak, ac¢isal momentum tasiyan biikiimlii 1siklarin kuantum enformasyon (Mair ve
ark. 2001, Muthukrishnan ve Stroud 2002, Molina-Terriza ve ark. 2007), kuantum sifreleme

13



(Bourennane ve ark. 2002, Mirhosseini ve ark. 2015), optik depolama (De Oliveira ve ark. 2015)
gibi alanlarda da biiylik avantajlar saglamasi beklenmektedir ve son yillarda bu alanlarda
uygulamaya yonelik calismalarin giderek arttigi gozlemlenmektedir. Ayrica agisal momentum
tastyan 1siklarin yogun ortamlarda hizinda ¢ok daha az diisiis olmas1 ve agisal momentuma bagh
yiiksek kodlama seviyesi sayesinde veri aktarim hizini olaganiistii seviyede arttiracagina dair
bulgular da mevcuttur (Tyler ve Boyd 2009, Pors ve ark. 2011, Torres 2012, Ibrahim ve ark.
2013, Chaibi ve ark. 2013, Ren ve ark. 2013, Rodenburg ve ark. 2015, Bouchard ve ark. 2015,
Briining ve ark. 2016, Chu ve ark. 2016). Bunun yaninda biikiimli 1siklarin metal mikro igne
tiretiminde kullanilabilecegine dair ¢alismalar da bulunmaktadir (Omatsu ve ark. 2010). Farkli
yorlingesel agisal momentum degerlerine sahip Laguerre-Gaussian isininin lineer olmayan
kristaller ve kiral materyallerdeki (Araoka ve ark. 2005) etkisi de iizerinde galisilan diger
konulardandir. Son yillarda lizerinde yogun ¢aligmalar yapilan grafen ile biikiimlii 151k arasindaki

etkilesim de incelenmistir (Farias ve ark. 2013).

1.5. Ac¢isal Momentum Tasiyan Isiklarin Atom ve Molekiiller Uzerindeki Etkisi

Lazer buharlagsma teknigiyle birlikte molekiiler yiginlarin iiretiminin miimkiin hale gelmesi, bu
yapilar tizerinde yapilan ¢aligmalari da beraberinde getirmistir (Haddon ve ark. 1991, Arvanitidis
ve ark. 2014, Pham ve ark. 2014). ilk olarak metal molekiiler yiginlarin iiretiminde kullanilan bu
teknik daha sonra yariiletken molekiiler yiginlarin tiretimi i¢in de kullanilmaya baslanmistir
(Dietz ve ark. 1981, Powers ve ark. 1982, Liu ve ark. 1986, O’Brien ve ark. 1986). Bu yapilar
icinde de GaAs molekiiler yiginlar, sahip oldugu avantajlar ve kullanim alanlar1 sayesinde
tizerinde yogun olarak calisilan yapilar olmustur. GanAsm (n+m = 80’e kadar) yapilar
deneysel olarak elde edilip optik 6zellikleri incelenmistir (Lemire ve ark. 1990, Jin ve ark. 1990,

Van Zee ve ark. 1993, Schlecht ve ark. 1995, Schafer ve ark. 1996).

Diger taraftan molekiiler yiginlar iistiinde yapilan teorik c¢alismalar da mevcuttur. Sun ve ark.
(2003) halka tipli molekiiler GagAsg yapisim1 elde ederek optik Ozelliklerini incelemislerdir.
Sonrasinda Sun ve ark. (2005) yine halka tipli molekiiler GagAsg yapisinin elektronik yapisini ve
baglanma mekanizmasin1 yogunluk fonksiyoneli teorisi ile incelemislerdir. Sonraki yillarda,
GaxAsz ve GanAsn (n = 25) yapilarinin hiper-polarizebilitesi teorik olarak (G. Maroulis ve ark.
2007, Karamanis ve ark. 2007) ve yine teorik olarak farkli GaAs yigin yapilarinin geometrik
yapilari, stabiliteleri, polarizebiliteleri, HOMO-LUMO araligi, baglanma enerjileri iyonizasyon
ve potansiyelleri incelenmistir (Feng ve ark. 2007, Gutsev ve ark. 2008, Lu ve ark. 2008,
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Karamanis ve ark. 2008, Jian-Song ve Bao-Xing 2010, Mu ve ark. 2011, Lu ve ark. 2013, Ma ve
ark, 2014). Bunlar disinda Wang ve ark. (2008) Mn ve Fe atomlar1 katkilanmis GanAsp (n = 7 —
12) molekiiler y1ginlarinin elektronik ve manyetik 6zelliklerini teorik olarak inceleyip deneylerle

uyumlu sonuglar elde etmislerdir.

Yoriingesel agisal momentum tasiyan 1siklarin {iretimi ve ultra hizli lazer teknolojisiyle birlikte
gelen ve attosaniye mertebesine kadar inen lazer atimlarinin da getirdigi avantajlarla, bu alanda
yapilan calismalar biiylik ivme kazanmistir. Bu c¢alismalarin basinda, mikro pargaciklar ile
yorlingesel agisal momentum tasiyan 1s1k arasindaki etkilesimler gelmektedir. Yoriingesel acisal
momentum tasiyan 1siklara ait elektrik vektoriinlin homojen olmayan uzaysal dagilimimin da
yardimiyla mikro pargaciklarin manipiile edilebilecegi ve donme hareketi kazanabilecegi;
boylece mikro makine iiretilebilecegi ongoriilmiistiir (Friese ve ark. 1998). Yine bu isiklara ait
bir ozellik olan lineer olmayan kuvvetin atomlar gibi tekli parcaciklar iizerindeki etkisi
incelenmis, yoriingesel acisal momentum tasiyan isiklara maruz birakilan atomlarin hareket
ettirilebilecegi 6ngoriilmistir (Al-Awfi ve Babiker 2000). Biikiimlii 1siklar ayni1 anda spin ve
yorlingesel acisal momentum tasiyabilmektedir. Bu iki farkli momentumun tuzaklanmis bir
pargaciga ayri ayri transfer edilmesiyle birlikte pargacigin spin agisal momentum etkisiyle kendi
ekseni ve yoriingesel agisal momentum etkisiyle de 1s1k 1s1ninin ekseni etrafinda donme hareketi
yaptig1 gozlemlenmistir (O’Neil ve ark. 2002, Picon ve ark. 2010). Yapilan bu ¢aligmalar, optik
kontrol ve optik tuzaklama adiyla yeni bir ¢alisma alanin1 dogurmustur (Curtis ve ark. 2002,
Grier 2003). Ayrica biikiimlii 1s18a ait agisal momentum halka tipi molekiillere transfer
edildiginde, molekiiliin kiitle merkezi etrafinda hareket kazanabilecegi gosterilmistir (Babiker ve
ark. 2002). Bir bagka ¢alismada sodyum atomunun Bose-Einstein yogusmasi Laguerre-Gaussian
1sinlart altinda incelenmistir (Andersen ve ark. 2006). Literatiirde biikiimlii 15181n atomik gegisler

istiine etkisini inceleyen bir ¢alisma da mevcuttur (Schmiegelow ve ark. 2015).

Aromatik molekiillerde dairesel akim elde etmeye yonelik caligmalarin tarihi uzun yillar
oncesine dayanir (Pople 1958, McWenny 1958, Pasquarello ve ark. 1992, Gomes ve Mallion
2001, Soncini ve Fowler 2004, Tai ve ark. 2013). Boyle bir akimin elde edilebilmesi ve kontrol
edilebilmesi uygulamalar agisindan oldukc¢a onemlidir. Spin acisal momentum tasiyan dairesel
polarize bir 15181n, halka tipi molekiillerde mikroamper mertebesinde bir dairesel akiminin
olusumuna sebep oldugu bilinmektedir (Carter ve ark. 2006). Bu tip akimlarin bilinen en iyi
orneklerinden birisi de ortasinda manyetik bir atom tasiyan ve biyolojik malzemelerde dogal

olarak bulunan Mg-Porphyrin molekiiliinde dairesel polarize 151k altinda elektronlarin dairesel
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hareket gergeklestirmesidir (Barth ve ark. 2006). Cesitli ¢alismalarda dairesel polarize 151k
kullanilarak farkli atom ve molekiillerde de (Benzene, Mg-porphyrin, CxHzx ve Ceo gibi)
dairesel akim elde edilebilecegi teorik olarak gésterilmistir (Barth ve Manz 2007, Nobusada ve
Yabana 2007, Barth 2009). Bu ¢alismalarin yaninda, linecer molekiillerde dairesel polarize 1s1k
tarafindan indiikklenmis toroidsel akim elde edilebilecegi de ongoriilmiistiir (Barth ve ark. 2008).
Dairesel polarize 151k ve attosaniye lazer 6zelliklerinden faydalanilarak yapilmis oldukga dikkat
¢ekici diger bir ¢alismada ise giiglii dairesel ¢ekirdek akim elde edilebilecegi teorik olarak
gosterilmistir (Barth ve ark. 2012).

Bu c¢alismalara ek olarak atom ve molekiillerde, dairesel akim elde etmenin bir diger yolu da
yoriingesel agisal momentum tasiyan bikimli 1siklar kullanmaktir. Biikiimli 1siklarin
arttirilabilen radyal bogum ve topolojik yiikk parametreleri sayesinde, atom ve molekiillerde
indiiklenen dairesel akim ve manyetik alanin kontrolii daha kolay yapilabilmektedir. Bunlara
ultra hizli lazer 6zelligi de eklendiginde, dairesel akim ve manyetik alanin kontrolii femtosaniye
ve hatta attosaniye mertebesinde saglanabilmektedir. Biikiimlii 1s1klarin kiiresel yapilarda siirekli
dairesel akima ve manyetik alana sebep olabilecegi, ortaya ¢ikan akim ve manyetik alanin
biikliimlii 151k parametreleri ile oynanarak kontrol edilebilecegine dair oldukga temel bir ¢alisma
Koksal ve Berakdar tarafindan yapilmistir (Kdksal ve Berakdar 2012). Bu calismada hidrojen
atomunun biikiimlii 151k halkas1 igerisinde farkli yerlere yerlestirildiginde elde edilen
indliklenmis akimin {i¢ farkli parametre ile kontrol edilebildigi gosterilmistir. Benzer
calismalarda tek ve c¢ok elektronlu atomlarda biikiimlii 151810 etkisi detayli olarak incelenmistir
(Picon ve ark. 2010, Scholz-Marggraf ve ark. 2014, Surzhykov ve ark. 2015). Bu calismalar
halka tipli molekiillerde biikiimlii 151k kullanilarak dairesel akim elde etmenin miimkiin oldugunu

gostermektedir.

1.6. Tez Caliymasimin Kapsami ve Amaci

Biikiimlii 1siklar, merkezinde foton yogunlugunun sifir oldugu bir 151k halkasi goriintiisiine
sahiptir. Isik yogunlugu, halkanin ¢eperlerinde maksimum seviyeye ulasmaktadir. Bu tiir bir 151k
halkasinin ¢api, optiksel kirmmim limitinden dolayr mikrometre mertebesine yakin olmalidir.
Bununla birlikte yiiksek odaklama teknikleri gelistikce cap i¢in daha diisiik degerler elde
edilebilecektir. Bundan 6nceki iki kistmda ¢alismamizla ilgili literatiire deginilmistir. Simdiye
kadar yapilmis olan ¢aligmalarda, acisal momentuma sahip 1siklarin farkli malzemelerin fiziksel

ozellikleri ve elektronik gegisleri tizerindeki etkisi incelenmistir. Agisal momentum tasiyan
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1siklarla ilgili ana konu, agisal momentumun 1518a maruz birakilan sisteme transferidir. Bu tezde,
kuantum mekaniksel 6zelliklere sahip yariiletken veya molekiiler bir yapida hapsedilmis olan bir
elektronun lazer atimi ile yiikseltgenmesi ve yiikseltgenme sirasinda fotonun sahip oldugu agisal
momentumun elektrona aktarilmasi ihtimali hesaplanmistir. Ag¢isal momentum aktarimi ile
elektronun istenen bir manyetik kuantum sayisina oturtulmasi hedeflenmektedir. Manyetik
kuantum sayisina yerlesen bir elektron, sistemin geometrisi kiiresel ya da dairesel simetriye sahip
oldugunda, sistemde olusacak dairesel bir akima sebep olacaktir. Bu akimi nétr yapacak ters ve
ayni biiylikliikte bir akim olusmadig1 durumda ise sistem net bir elektrik akim ve akim halkasinin
eksenine dik bir manyetik alan tasiyacaktir. Akimin biyiikliigli ve yonii sisteme transfer edilen
acisal momentum degerine, bikiimli 1518in radyal bogum parametresine, elektrik alan
vektoriiniin  siddetine, 151k halkasinin (1sin sirt1) ¢apina ve 1s18in frekansina bagli olarak

degisecektir. Diger bir parametre ise sistemin elektronik yapisidir.

Ultra hizli lazerlerle birlikte gelen yiiksek anahtarlama hizi kullanilarak yapilarin merkezinde
olusan manyetik alanin kontroliiniin saglanmasi, kiibit uygulamalarinda 6nem arz etmektedir. Bu
noktada biikiimlii 151g1n sahip oldugu topolojik yiik ve radyal bogum parametrelerinin yapilarin
merkezinde indiiklenecek manyetik alanin kontroliinde ne derece etkin oldugunu anlamak
onemlidir. Diger taraftan, her ne kadar teorik olarak biikiimlii lazerlerin mikrometre mertebesinin
altinda odaklanabilecegi (gii¢lii optik odaklama) ongoriilse de uygulamada biikiimlii lazerlerin
optik odaklama limitinin mikrometre mertebesinde olmasi, bu 1siklarin nanoboyutlu yapilarla
etkilesimi agisindan verimi diisiirmektedir. Bu tez kapsaminda, bu sorunu asabilmek icin
mikrometre mertebesine yakin bir yalitkan kiiresel malzemenin iizeri, 6 nm kahnliginda
GaAs/AlGaAs yariiletken malzeme ile kaplanmistir. Boyle bir model yapi olusturularak hem
yapinin boyutu biikiimlii 15181n uygulamadaki odaklanabilme mertebesine yaklastirilmis hem de
yapidaki pargaciklar 3 nm kalinligindaki GaAs malzemesinde hapsedilerek kuantum verimliligi
korunmustur (Kog¢ ve Kdoksal 2015). Tez kapsaminda yapilan diger ¢alismalarda ise biikiimlii
15181n teorik olarak miimkiin olan mikrometre mertebesinin altinda odaklanabildigi varsayilmistir
(Koksal ve Kog 2016a, 2016b, Kog ve Koksal 2016). Bu bilgiler 1s18inda bu tez galismasinin
amaci, yariiletken kuantum noktalarda ve molekiiler topaklarda dairesel polarize 151k ve biikiimlii
151k kullanilarak indiiklenecek dairesel akimi ve yapilarin merkezinde bu dairesel akimdan

dogacak manyetik alan1 incelemektir.
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2. TEORI

Klasik Fizik makroskobik 6lgekte basariyla uygulanabilmesine karsin nanoboyutlu yapilar i¢in
ayn1 basartyr gdsterememis ve yeni bir mekanige ihtiya¢ duyulmustur. Ihtiyag duyulan bu
mekanik, kuantum mekanigi ismiyle ortaya c¢ikmistir. Kuantum mekanigi, nano olgekteki
parcacik ve sistemlerin belli bir zamandaki durumlar1 hakkinda bilgi edinmeyi hedeflemektedir.
Kuantum mekanigini daha anlasilabilir bir sekilde tartisabilmek i¢in bu boliimde oncelikle tek
parcacikli ve tek boyutlu bir sistem iizerinden temel bir anlatim yapilacaktir. Sonrasinda ise bu

tezin konusu olan sistemlere uygulanmasi anlatilacaktir.

2.1. Zamana Bagh Schrodinger Denklemi

Klasik mekanikte onemli bir yere sahip olan Newton’un 2. yasasinin kuantum mekanigindeki
karsiligi, zamana bagli Schrodinger Denklemi olarak bilinmektedir. Bu bdliimde klasik
mekanikteki Newton’un 2. yasasi ele alinarak zamana bagli Schrodinger Denkleminin tiiretimi

yapilacaktir.

Newton’un 2. yasasi bir parcacigin hareketi hakkinda bilgi vermektedir. Bu yasanin

matematiksel ifadesi,

d’x
F =ma = mﬁ (21)

seklindedir. Burada F, cisme etkiyen kuvvet, m, cismin kiitlesi, t, zaman, a ise v’nin hiz1 temsil
ettigi durumda a = dv/dt = (d/dt)(dx/dt) = d*x/dt? seklinde de ifade edilebilen ivmedir.

Newton’un 2. yasasi, baslangi¢ kosullar1 bilinen bir cismin gelecekteki bir andaki durumu
hakkinda kesin bir sekilde bilgi sahibi olmamizi saglamaktadir. Fakat kaotik olarak adlandirilan,
baslangic kosullar1 tam olarak bilinemeyen ya da cismin iizerine etkiyen kosullarin yani denklem

2.1°deki cisme etkiyen F kuvvetinin siirekli olarak degistigi sistemlerde bu yasanin ayni sekilde

basarili olmasini beklemememiz gerektigi goriiliir.

Baslangic kosullar1 tam olarak bilinen bir cismin ya da sistemin gelecek durumu hakkinda bilgi

sahibi olabilecegimizi yukarida bahsettigimiz gibi Newton’un 2. yasasi gosterir. Fakat
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Heisenberg Belirsizlik Ilkesi mikroskobik bir cismin ayni anda hem konumunu hem de hizim
belirleyemeyecegimizi gostermistir. Yani kuantum mekaniginin konusu olan bu mikroskobik
cisimlerin gelecekteki herhangi bir andaki durumunu tam dogrulukla belirlememiz, bu ilkeye
gore miimkiin degildir. Ancak bu cismin gelecekteki durumu hakkinda olasiliklardan bahsetmek

mimkindiir.

1924 yilinda, De Broglie hareket eden parcaciga bir dalganin eslik ettigi hipotezini One
stirmiistiir. Schrodinger de bu kurami esas alip, pargaciklarin dalga gibi davrandigini varsayarak
bu parcaciklarin durumlarini izah etmeye calismistir. Dalga mekaniginden bilindigi {lizere bir
parcacigin salinimimi W dalga fonksiyonu olarak adlandirilan bir fonksiyon temsil etmektedir. W
dalga fonksiyonu genellikle zamana bagli bir fonksiyon olmaktadir. Bu sebeple tek parcacikli ve
tek boyutta oldugu varsayilan bir sistemin dalga fonksiyonu W = W(x, t) olarak ifade edilebilir.

Dalga fonksiyonu bir sistemin olasi tiim durumlar1 hakkinda bilgi icermektedir.

Tekrar Newton’un 2. yasasina donecek olursak, m kiitlesi sabit kabul edilerek denklem 2.1’in
F = dp/dt seklinde de yazilabilecegi goriilmektedir. Buradan yola ¢ikilirsa bir pargacigin

toplam enerjisi kinetik enerjisinin ve potansiyel enerjisinin toplami olarak,

m-v
+V=t_tv (2.2)
m m

seklinde yazilabilir. Burada V' potansiyel enerji terimidir. Enerji ve potansiyel ifadelerinin bir
operator olarak tanimlanmasi ve p’nin de bir momentum operatorii olmasi1 durumunda dalga

fonksiyonunu bu denkleme dahil edecek olursak,

2

EW(x,t) = %fnx’t) +V(x )WP(x, 1) (2.3)

denklemini elde ederiz. Burada enerji ve momentum terimleri yerlerine kuantum mekaniksel

enerji (E = ih d/0t) ve momentum (p = —ih d/0x) operatorlerini yazarsak

L 0P(xt) A% 0*W(xt)

= 2.4
ih 5% T 952 +V(x, t)¥(x,t) (2.4)
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denklemini elde etmis oluruz. Denklemde # indirgenmis Planck sabiti olup, A = h/2m
seklindedir. Avusturyali fizik¢i Erwin Schrodinger tarafindan bulunan bu denklem Zamana
Bagh Schrodinger Denklemi olarak bilinmektedir.

Zamana Bagli Schrodinger Denklemi, bize dalga fonksiyonunun herhangi bir andaki durumu
hakkinda bilgi verebilmektedir. Fakat yukarida da belirtildigi gibi Heisenberg Belirsizlik Ilkesi
geregi klasik mekanikte oldugu gibi parcacigin konumu hakkinda tam bir bilgi saglamasi
miimkiin olmamaktadir. Bu durumda pargacigin x konumu hakkinda denklemin bize sagladigi

bilgi tam olarak ne olabilir sorusuna Max Born bir postulatla cevap vermistir. Born postulati
[W(x,t)|%dx (2.5)

seklindedir ve pargacigin bir t aninda x ekseni iistiinde x ile x 4+ dx arasinda bulunma olasiligin1
verir. Born’un bu postulati olasilik yogunlugu olarak bilinir. Yani kuantum mekaniginde bir
parcaci@gin konumundan kesin olarak bahsedilemeyecegi i¢in belli bir zamanda belli bir konum
araliginda bulunma olasiligindan bahsedilebilir (Barde ve ark. 2015, Levine 2009, Liboff 1987).

2.2. Zamandan Bagimsiz Schrodinger Denklemi

Baz1 kuantum mekanigi problemleri, Zamana Bagli Schrodinger Denklemi yerine daha basit olan
Zamandan Bagimsiz Schrodinger Denklemi ile ¢6ziilebilmektedir. Bu boliimde, denklem 2.2°den
tek parcacikli ve tek boyutta oldugu varsayilan bir sistemin Zamandan Bagimsiz Schrodinger

Denkleminin tiiretimi ele alinacaktir.

Zamandan bagimsiz Schrodinger denkleminin kullanilabilmesi i¢in V pargacigin potansiyel
enerjisinin zamandan bagimsiz olmasi gerekmektedir. Bu durumda potansiyel enerji V = V(x)
seklinde sadece konuma bagli olacaktir. Potansiyel kullanilarak zamana bagli Schrodinger

denklemi,

oW(x,t)  h*? 3*¥(x,t)

Tt - Im a2 +V(x)¥(x,t) (2.6)

i

seklinde yazilir. Bu denklemi ¢ozebilmek icin dalga fonksiyonunu, zamanin fonksiyonu ve

konumun fonksiyonunun ¢arpimi olarak
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Y(x, 1) = f(OP(x) 2.7)
seklinde yazilabilir. Denklem 2.5’in zamana ve konuma gore kismi tiirevleri alinirsa

oW(x,t) _df(t) 0°W(x,t) d*yP(x)
o0~ ar YW e 05 29)

esitlikleri elde edilir. Bu esitlikler Denk. 2.6’da yerlerine yazilip esitligin her iki tarafi
f () (x)’ye boliiniirse

L L df@®) R 1 d*P(x)
lhmT__ﬁl/)(X) dx? +V(X) (29)

esitligi elde edilir. Zamana Bagli Schrédinger Denklemi’nden Denk. 2.9’un sol tarafinin E

enerjisine esit oldugunu biliyorduk. Denklemin sag tarafin1 E’ye esitlenirse

h? d?
Ep(x) = —o— dli(zx) + V() P(x) (2.10)

denklemini elde ederiz. Bu denklem x diizleminde hareket eden, m kiitleli bir parcacigin
Zamandan Bagimsiz Schrodinger Denklemi olarak bilinmektedir. Denklemin sol tarafindaki
enerji teriminin zamana bagli bir f(t) fonksiyonu icerdigini Denk. 2.9°da goriilmektedir. f(t)

fonksiyonu icin, Denk. 2.9’un sol tarafi E’ye esitlenirse

ar@) _ _iE (2.11)

fiey -~ h
elde edilir. Bu ifadenin her iki tarafinin integrali alindiginda

Inf(t) = —%t +C (2.12)

elde edilmis olunur. Burada C integral sabitidir. Bu ifade yeniden diizenlenirse,
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f(t) = eCeiE/R (2.13)

denklemi elde edilir. e¢ sabit bir say1 oldugundan bu ifade denklem 2.7°deki (x) ifadesine
dahil edilerek denklem 2.13’te ihmal edildiginde, f(t) = e ¢/" ifadesi yazlabilir. Bu

ifadelerden yola ¢ikilip, sistemin toplam dalga fonksiyonu, denklem 2.7 kullanilarak,
Y(x, t) = e EYUMY(x) (2.14)

seklinde yazilir. Denk. 2.14’te goriildiigl tizere toplam dalga fonksiyonu kompleks ve zamana
baglidir. Deneysel olarak gbzlemlenebilir olan ve fiziksel anlam tasiyan ifade olasilik yogunlugu
olarak adlandirilir ve|W(x,t)|? seklinde ifade edilir. Kompleks bir ifadenin mutlak degerinin

karesi, kendisinin kompleks eslenigi ile ¢arpimiyla bulunabilir.

W (Cx, 0)]2 = [e~ M (x)] e~/ M (x)
8 eiEt/hl/J*(x)e_iEt/hl/)(X)
=Y ()Y (x) = P ()P(x)
¥(x, O = [px)]? (2.15)

ifadesi elde edilir. Denk. 2.15, E enerji ifadesinin reel bir ifade oldugu gercegine dayanilarak
elde edilmistir. Denk. 2.15’te goriildiigli lizere dalga fonksiyonunun kendisi zamana bagl
olmasina ragmen deneysel olarak dl¢iimii yapilabilen bir ifade olan olasilik yogunlugu [y (x)|?
ifadesi ile elde edilir ve zamandan bagimsizdir. Bu dalga fonksiyonuna sahip durumlar, duragan
durumlar (sabit enerjili durum) olarak isimlendirilir ve duragan bir durumun tam dalga
fonksiyonu, ¥ (x) ifadesinin e ¢/ ifadesi ile carpimiyla elde edilir. Schrodinger Denklemi’nin
E ve 1 olmak lizere iki bilinmeyen igerdigi goriilmektedir. Bu nedenle denklemin ¢oziimii sinir
kosullar1 kullanilarak yapilir. Sinir kosullari, izinli enerji seviyelerinin belirlenmesini saglayarak

denklemin ¢6ziimiiniin yapilmasina yardimci olur (Barde 2015, Levine 2009, Liboff 1987).
2.3. Zamana Bagh Pertiirbasyon Teorisi

Kuantum mekaniginin alanina giren nano olcekteki parcacik ve sistemlerin, 1s1, basing,
elektromanyetik dalgalar gibi etkenler tarafindan nasil etkilendigini anlamak, bu sistemlerin

kullanildig1 uygulamalar acgisindan énem arz etmektedir. Bunun igin teorik olarak nano 6lcekli
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sistemle etken arasinda bir etkilesim terimi kullanilarak sistemin etkilesimden onceki ve sonraki
durumlart hesaplanabilmektedir. Bir atomun enerji seviyeleri ve bu seviyelere karsilik gelen
dalga fonksiyonlarinin, Schrédinger Denklemi’nin ¢oziimiiyle elde edilebilecegi Onceki
boliimlerde gosterilmistir. Fakat Schrodinger Denkleminin, tek elektronlu atomlarda analitik
¢Oziimii yapilabilmesine ragmen elektronlar arasindaki itme kuvveti teriminden dolayr ¢ok
elektronlu sistemlerde ve molekiillerde tam bir analitik ¢6ziimii yapilamamaktadir. Bu nedenle
bir takim yaklasim metotlar1 kullanilmaktadir. Kuantum mekaniginde kullanilan ve genel kabul
goren iki yaklasim metodundan s6éz edilebilir. Bu yaklasim metotlar1; varyasyon metodu ve

Pertiirbasyon teoremi olarak bilinir.

Pertiirbasyon teorisi, bir sisteme etkiyen kuvvetin, sistemin potansiyelinde etkilesimden 6nceki
duruma gore c¢ok kiigiik degisime sebep oldugu durumlarda kullanilabilmektedir. Bu tez
calismast boyunca, halka yapili molekiiler sistemlerin ve kiiresel simetrik kuantum nokta
yapilarin,  elektromanyetik  dalgalarla  (bikiimlii  lazerler) etkilesimi  incelenmistir.
Elektromanyetik dalgalar, etkiledigi sistemin potansiyelinde zamana bagli bir degisime sebep
olmaktadir. Bu nedenle hesaplamalarda Zamana Bagl Pertiirbasyon Teoreminin kullanimi tercih
edilmistir. Bu bolimde Zamana Bagli Pertiirbasyon Teorisinden genel anlamda bahsedildikten
sonra, bu teoremin halka yapili molekiiler sistemlere ve kiiresel simetrik kuantum nokta yapilara

uygulanmasi anlatilacaktir.

Elektromanyetik dalgayla etkilesmeyen bir sistemin, hamiltonyeni H° ve etklesim durumundaki
zamana bagli hamiltonyeni ise A’ ile temsil edebilebilir. Bu durumda pertiirbe olmamuis bir

sistemin Zamandan Bagimsiz Schrédinger Denklemi,

H%; = Eyy (2.16)

olarak yazilir. Burada EY ve ) duragan durum enerji seviyesi ve dalga fonksiyonudur.
Elektromanyetik dalga ile etkilesim durumundaki sistemin potansiyelinde zamana bagl bir
degisim gozlemlenmesi gerektiginden daha once bahsedilmisti. Bu durumda bu tiir etkilesim
iginde olan bir sistemin Zamana Bagli Schrodinger Denklemi, elektromanyetik dalganin sebep
oldugu H' pertiirbasyon teriminin potansiyelde sebep olacag: degisimden dolayi, denklem 2.4’iin

sag tarafina eklenerek,
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ih—=(A°+H")¥ (2.17)

seklinde yazilir. Oncelikle A’ teriminin olmadig1 durumun Schrédinger Denklemi

owe
i o = FOyo (2.18)

seklinde yazilir. Bu sistemin dalga fonksiyonu, W? = exp(—iEft/h)y2 olarak verilir. 2
fonksiyonu H° hamiltonyeninin 6z degeridir. Her ¥2 denklem 2.18’in ¢dziimii olmak iizere,

dalga fonksiyonlarinin lineer kombinasyonu,

o o ERt\
Yo = Wy = ) crexp y 4 Yy (2.19)

k k

olarak yazilabilir. Burada ¢, keyfi zamandan bagimsiz sabittir ve Zamana Bagli Schrodinger
Denklemi’nin ¢oziimiidiir. H® terimi zamandan bagimsiz oldugu igin denklem 2.19 Zamana

Bagli Schrodinger Denklemi’nin genel ¢oziimiidiir.

Pertiirbasyon terimi H' islemlere dahil edildiginde denklem 2.19 Zamandan Bagimsiz
Schrodinger Denklemi’nin ¢6ziimii olmaktan ¢ikar. Ciinkii pertiirbasyon terimine ait dalga
fonksiyonu zamana baghdir ve zamanla degismektedir. Bu dalga fonksiyonunun lineer

kombinasyonunu yazarak elde edilecek katsayiya b;, denilirse, bu katsay1 zamana bagli olacaktir.

Bu durumda dalga fonksiyonunun lineer kombinasyonu,

120
y = Z by (£) exp (— LET"t> m (2.20)
k

seklinde yazilabilir.

Denklem 2.20, denklem 2.16 da kullanilarak denklem 2.17°de yerine yazilirsa,
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iE©
ihZ%EXp< LEi )¢k+ZEkbkexp< E;;t)l/)g
k
Zbk exp(——)Eklpk+Zbk eXp( i "t>H %2 (2.21)
+ihzddbtkexp< LEi >¢k—2bkexp< ) "y
k

elde edilir. t siire sonraki dalga fonksiyonuna 9, denilip, 2 * ile carpilarak uzaysal

koordinatlarda integral alinirsa,

db
mz by exp[i(ES, — EDt/R1 (w3 |H' [w) (2.22)

elde edilir. Pertiirtbasyon terimi H'’in t = 0 zamanindan t =t' zamanma kadar sisteme

uygulandigini varsayarak, n durgun durumu i¢in

by (t") = by (0) + th exp[i(EY — EDt/h) (o |’ |[2)dt (2.23)

elde edilir (Levine 2009).

2.4. Dairesel Polarize ve Biikiimlii Isikla Etkilesen Halka Tipli Bir Molekiilde Olusan

Akimin Zamana Bagh Pertiirbasyon Teorisi Altinda Incelenmesi
Bu béliimde halka tipli bir molekiiliin, dairesel polarize olmus bir lazer 1s1n1 ve biikiimlii bir lazer

1sin1yla etkilesimi sonucu olusan akim Zamana Baglh Pertiirbasyon Teorisi altinda incelenecektir.

Ornek halka tipli bir molekiil sekil 2.1°de verilmistir.
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Sekil 2.1. Ga8AsS8 halka tipli molekiil yapinin sematik gosterimi

Spin agisal momentum tasiyan dairesel polarize bir 15181n polarizasyon vektori,

()
e=|ti (2.24)
0

seklinde verilir. Radyal bagimli yoriingesel agisal momentum tagiyan biikiimlii bir 15181n vektor

potansiyeli ise
A(r, ¢,t) = €E}, (r,p)e'@=De ™ 4 c.c (2.25)

seklindedir. z elektromanyetik dalganin ilerleme yonii, q, dalga vektorii, w ise 15181n frekansidir.
Burada dikkat edilmesi gereken nokta, polarizasyon vektoriiniin ne segilecegidir. Polarizasyon
vektoriine gore sistemdeki gecis kurallarinin degisecegi goz oniinde bulundurulmalidir. Ornek
olarak polarizasyon vektoriinii sadece x yoniinde polarize olarak segilirse (Denklem 2.24’°deki y
bilesenini 0 alarak) biikiimlii 151k sadece yoriingesel agisal momentum tasiyor olacaktir. Diger
taraftan denklem 2.24’deki gibi saga ya da sola dairesel polarize olmus polarizasyon vektorii
secilirse 151k hem spin agisal momentum hem de yoriingesel acisal momentum tasiyacaktir ve

gecis kurallar1 buna gore degisecektir. Frza biikiimlii 15181n homojen olmayan uzaysal dagilimidir

ve bu tez caligmasinda Laguerre Gaussian modu ile temsil edilmistir.
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2

Ima| T 2
Fp — AO <@) e_w_nga <2L> e—ima¢) (226)

m
a W p Wg

Burada A, normalizasyon sabiti, w, 1518 151 sirt1 (beam waist), m, 1518 yoriingesel agisal
momentumu (topolojik yiik), p radyal diigiim, Lgn al jse Laguerre Polinomudur (Bakiniz Ek-1).
2.4.1. Akim Yogunlugu

Zamana Bagli Pertiirbasyon Teorisi kullanilarak, 1sikla etkilesen sistemin hamiltonyeni

H= %[ﬁ —A(r, ¢, D]+ V(r) (2.27)

seklinde yazilir. Bu denklemin zamana bagimli ve zamandan bagimsiz terimlerini ayirarak

devam edilebilir.

A=H+H (2.28)
Zamandan bagimsiz kisim
o P2
A ==-+V(r) (2.29)
ve zamana bagli kisim ise
A =—[p.A(r, ¢,t) + A(r, ¢, 1).P] (2.30)

olarak yazilabilir. Burada P elektronun momentum operatorii, V(r) ise sisteme ait etkin
potansiyeldir. Denklem 2.29°da da goriildiigli lizere yapinin etkin potansiyeli zamandan
bagimsizdir. Isigin yapiya olan etkisi ise vektdr potansiyeli teriminin momentum operatoriiyle
vektorel etkilesimi seklinde hesaplamalara dahil edilir. Kuantum mekaniksel akim yogunlugu,

j@) = %(w(?, t )V (7, t) — W (7, t, )V (7, tf)) (2.31)
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seklinde yazilir. Burada dalga fonksiyonu zamana bagimlidir ve
Y(x,y, zt) = Z Cr(t)e "k (x, y, 2) (2.32)
k

seklinde ifade edilir. ¥, (x, y, z) kartezyen koordinatlarda ifade edilen dalga fonksiyonunu temsil
eder ve molekiiler topaklar i¢cin Gaussian 09 programi kullanilarak DFT hesaplamasiyla,
yariiletken kuantum noktalar i¢in sonlu farklar yontemi ve etkin kiitle yaklagimi kullanilarak
C++’da yazilan kodlarla Schrédinger Denklemi’nin ¢6ziimiiyle elde edilmistir (Hesaplama

detaylar1 i¢in bakiniz Ek-2). Birkag yaklasimla dalga fonksiyonu igerisindeki C, katsayisi,

R eitf(a)k—wko—wti(S) 28
Cr = i(k|H'|ko) |—i

+ (2.33)
Wy — W, — WS (W — wi, — w)z + 62

olarak bulunur. t; = 1/8 atomik gecis siiresini, wy,) temel ve uyarilmis durum enerji
degerlerini, w ise 151310 frekansini temsil etmektedir. A’ (denklem 2.30), lazer 1511 ile sistem
arasindaki pertiirbasyon terimidir. C,, denklem 2.32’de yerine yazildiginda zamana bagimli dalga

fonksiyonu

—~ 26
Wy, 2,0 = ) (k[ |ko)

—iwgt )Y, 234
k [(wk—wko—w)2+azle pebor 23

seklini almaktadir. Burada tr = o oldugu varsayilmistir. Dalga fonksiyonunun kompleks

eslenigi ise

o 26 .
W (x,y,2,6) = ) (k|7 |ko) [( ety (x,y,z)  (2.35)
W

P
= — Wy, — ) + 62

seklindedir. W dalga fonksiyonunun tiirevi,
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VY = 0,¥d, + 8,¥d, + 0,¥d,

_ 28
= > (k| |ko) [(wk

)
T —wy, —w) + 82

e ikt x (2.36)

[0x Wk (x, ¥, 2)dy + 0, (x, y, 2)dy, + 0, Wk (x, ¥, 2)d,

olarak elde edilir. ¥* dalga fonksiyonunun tiirevi ise

26

2
a)k—wko—w) + §2

Fw= > (kI |k)

k

eiwkt X

(2.37)
[OX‘Pk (x,y,2)dy + 0y Wi (x,y,2)dy + 0, ¥k (x, y, Z)d’z]

seklinde ifade edilir. Bu adimlardan sonra akim yogunlugu ¢y ,+ = ¥y, ,/(x,y, z) alinarak daha

acik bir formda,

J(x,y,2)

o . * 28)? 1
- 3 Y A )| —C
k k'

(wy — Wi, — a))z + 62 (wpr — Wi, — w)z + 62

X
e—i(wk—wkl)t{l/)kaxlpk,’lpkaylpk,,lpkazlpk/} (238)
L 26)? 1

-3 1A 4o [

T a)k—wko—w)2+62(wkr—wko—w)2+62

e Y0 i By i i 090}
olarak yazilabilir. Denklem yeniden diizenlenerek

jko(x; Y Z)

"2k

By >[ (26)2 1 y
2.39
° (a)k—wko—w)2+62 (wkr—wko—a))2+62 (239

—i - t d
e~ i(wr—wyr) [¢kax,y,z¢k’ —I/Jk’ax,yrzlpk]axryfz

k0> <k|FI
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seklinde yazilabilir. Buradaki akim yogunlugu dolu seviyelerdeki sadece bir elektronun
uyarilmis duruma gegisini temsil eder. Dolu seviyelerdeki tiim elektronlarinin akim yogunluguna

katkisin1 hesaplamak igin

jT(x'y'Z) = kao(x’y'z) (240)
ko

formili kullanilir. Formiilde k, dolu seviyeleri temsil etmektedir (Kdksal ve Berakdar 2012,

Barth 2009).
2.4.2. Manyetik Alan

Toplam akim yogunlugu kullanilarak sistemde indiiklenen manyetik alan Biot-Savart Yasasi

yardimiyla hesaplanabilir.

B(® = —#Oeﬂ I x G =77) v’ (2.41)

41 |r —7r'|3

Biot-Savart Yasas1 r = 0 noktasi i¢in kartezyen koordinatlarda yeniden yazilirsa

dxdydz (2.42)

Bx=y=2z=0)= _ Hoe ff Jr(x,y,2) X (x@y + y&, + z&,)
Y 4m (x2 + y2 4 z2)3/2

seklini alir. Bu formiilden de anlasilacag: iizere indiiklenen manyetik alan 15181 frekansi ve A’

pertiirbasyon terimine baghdir.

2.5. Dairesel Polarize ve Biikiimlii Isikla Etkilesen Yariiletken Kuantum Nokta Yapida

Olusan Akimin Zamana Bagh Pertiirbasyon Teorisi Altinda Incelenmesi

Yariiletken kuantum nokta yapilar yliksek kuantum verimliligi, boyutuna ve geometrisine bagl
olarak verdigi elektronik ve optik tepkiler nedeniyle lizerinde yogun olarak calisilan yapilardir.
Bununla birlikte, yariiletkenler elektromanyetik dalga, 1s1 ya da elektrik alan etkilesimlerinden
sonra elektronun iletim bandina gegerken arkasinda biraktigi desik gibi parcaciklardan dolayz,

hesaplamalar agisindan karmasik adimlar izlenmesini gerektiren yapilar olarak bilinmektedir.

30



Diger taraftan bu yapilarin Gaussian 09 ya da VASP gibi paket programlar tarafindan
modellenmesi ve elektronik seviye hesaplari ¢cok yiiksek islemci ve bellek kapasitesi ve uzun
hesaplama zamani gerektirmektedir. Bu sebeplerden dolayi, bu tez ¢alismasinda yariiletken
kuantum nokta yapt modellemesi ve elektronik yapi hesaplari nispeten daha basit adimlar
izlenerek etkin kiitle yaklagimi altinda, Hartree yontemi kullanilarak incelenmistir. Schrodinger
Denklemi niimerik olarak, matris kdsegenlestirme yontemiyle ¢oziilerek enerji seviyeleri ve

dalga fonksiyonlar1 elde edilip, biikiimlii 1s1kla kuantum nokta yapinin etkilesimi incelenmistir.

2.5.1. Etkin Kiitle Yaklasim

Bir malzeme i¢indeki elektron hareket ederken malzemeyi olusturan atomlarin sebep oldugu bir
potansiyele maruz kalir. Yariiletken siiper Orgiilerde bu potansiyel periyodiktir. Yani belli
araliklarla tekrar eden bir potansiyel profili sergiler. Elektron maruz kaldigi bu periyodik

potansiyel sebebiyle 6rgii icinde normalden farkli hareket etmek durumundadir.

Etkin kiitle yaklagiminda, elektronun maruz kaldigi bu potansiyel, elektronun kiitlesine etki
ediyormus gibi diisliniiliir. Yani Newton’un ikinci yasas1 geregi, drgiiniin sahip oldugu periyodik
potansiyelin, elektronun hizina olan etkisi, dolayli yoldan hesaba katilmis olur. Etkin kiitle
esitligi elde edilirken periyodik potansiyel, serbest elektrona etkiyen bir kuvvet olarak ele alinir.

Serbest elektronun enerji ifadesi,

(2.43)

olarak verilir. m serbest elektron kiitlesi, k ise dalga vektoriidiir. Parcacik-dalga ikilemi geregi
orgii i¢indeki elektron i¢in v, = dw/0k grup hiz1 ifadesi kullanilabilir. Elektrona bir kuvvet etki

ettiginde, elektronun ivmesindeki degisim Newton’un 2. yasasi kullanilarak,

JE 2.44
EZF.UQ ( )

seklinde yazilabilir.E = Aw ve Orgli icindeki elektronun kiitlesi m* olmak iizere grup hizi,

_ 10E Rk (2.45)
Yo~ hok " m
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seklinde yeniden yazilabilir. Bu denklemler kullanilarak 6rgii igindeki elektronun ivme ifadesi,

ov h dk
a=—2= —

vy _ _ 1d(hk)= 1 d_p=(1>F (2.46)
ot m*dt m* dt m* dt m*

seklinde verilir. Son olarak denklem 2.45’in zamana gore tiirevi alinarak

hotdk hokat nokhok) — \RZokE

avg 100E 10 0E 10 10 10E 1 0%E
ot hotok hokadt hok Y

seklinde kuvvete ve enerjiye bagl bir ifade elde edilir. Denklem 2.46 ve denklem 2.47
birbirlerine esitlenerek etkin kiitle ifadesi elde edilebilir (Manasreh 2005, Kittel 2004).

1 92E\ "
AP (ﬁﬁ) (2.48)

2.5.2. Hartree Yaklasimi

Hartree Yaklasimi, yerel yogunluk yaklasimindan elde edilen, ¢ok parcacikli sistemlerde
kullanilan basit ama etkili bir yaklasimdir. Hartree Yaklagimi’nda tiim pargaciklarin potansiyeli
tek tek hesaba katilmak yerine, tiim pargaciklar i¢in ortalama bir potansiyel ele alinarak

Schrédinger Denklemi ¢oziiliir.

Hartree yaklagimi altinda tek pargacik i¢in Schrodinger Denklemi,

{"2 + mm}wn(r) = Eypn (1) (2.49)

2m*

seklinde yazilir. V(1) Hartree potansiyelidir ve Poisson esitliginden elde edilir.

e’n(r) (2.50)

VZVH =

Burada e elektronun yiikii, x malzemenin dielektrik sabitidir. n(r) ise yiik yogunlugudur ve
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N
n(r) = —e Y [P (I (2.51)

denklemi ile hesaplanir (Ihn 2010).

2.5.3. Yariiletken Kuantum Nokta Yapida Elektron-Desik Ciftinin Enerji Seviyeleri ve
Dalga Fonksiyonlar: Hesabi

Kiiresel simetrik bir kuantum nokta yapinin elektronik yapisi ve dalga fonksiyonlarii elde
etmek i¢in Schrodinger Denklemi, elektron ve desik ¢iftinin birlikte hesaba katildigi bir formda

yazilmalidir. Her iki pargacigin etkisi hesaba katilacak olunursa Schrédinger Denklemi,

hzv( L 7.) i (AW vt
2 e ) T2 M\ ) T kR =Rl e
+ Vy (Th)l Ve (7o, )

—h
= gnlmwrelt’m (Fer Fh)

(2.52)

seklinde yazilabilir (Sahin ve ark. 2012). Burada my j, () elektron ve desigin konuma bagl etkin
kiitlesi olmak tizere, denklemin birinci ve ikinci terimleri sirastyla elektron ve desigin kinetik
enerji terimlerini, Giglincii terim elektron ve desik arasindaki Coulomb potansiyel terimini, V, ve
V;, sirasiyla elektron ve desigin yapi icinde maruz kaldigr sinirlandirma potansiyelini, &5,
elektron-desik ciftinin enerjisini, Y¢,(%,,7,) ise elektron-desik ciftinin toplam dalga

fonksiyonunu temsil etmektedir.

Denklem 2.52’nin analitik ve niimerik ¢6ziimii miimkiin olmadigi i¢in Hartree Yaklagimi altinda
elektron ve desigin maruz kaldig1 ortalama bir potansiyel belirleyerek denklemi elektron ve desik

i¢in iki ayr1 denklem seklinde ¢6zmek daha makul gériinmektedir. Bunun i¢in

s (L g - = 2.53
[_7vr (m;(r) Vr) + V;(T') - Qeq)h- Re(r) - SeRe(r) ( . )
ies L _ = 2.54
[—7Vr (m}"l(r) Vr> + V(1) — thbe_ Ry (r) = epRp(7) (2.54)
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seklinde iki ayr1 denklem elde edilir. Burada g, elektron ve desigin yiiki, ®, ve @, sirasiyla
elektron ve desigin Coulomb potansiyeli, R,(r) ve R, (r) sirasiyla elektron ve desigin radyal
daga fonsiyonu, &, 5, ise elektron ve desigin enerji 6z degerleridir. Dalga fonksiyonlarinin agisal

kismu kiiresel simetriden dolay1 kiiresel harmoniklerle yazilir.

®, ve &, potansiyelleri daha 6nce de bahsedildigi lizere Poisson esitliginin ¢éziimiiyle elde

edilir.

Vk(r)Vde = —qepe(r) (2.:55)
o (2.56)

Ve(r)VPy, = —qnpn(r)
Bu denklemler yiizey polarizasyonundan kaynaklanan dielektrik uyumsuzlugu da igerir. Burada

Pe V€ py, ise sirasiyla elektron ve desigin yogunluklaridir ve

1 2
pe(r) = . LAG] (2.57)
pu(r) = 7RI 259)

seklinde ifade edilir. Bu adimlar izlenerek yariiletken kuantum nokta yapinin enerji seviyeleri ve
dalga fonksiyonlar1 elde edilebilir. Bu tez c¢alismasinda, denklem ¢6ziimleri matris
kosegenlestirme yoOntemi yardimiyla, C++ programlama dilinde ALGLIB kiitiiphanesi
kullanilarak gerekli yakinsama saglanincaya kadar 6z-uyumlu sekilde yapildi. Hesaplamalarda

adim genisligi 0.001 olarak secildi.

Yariiletken kuantum nokta yapmin enerji seviyeleri ve dalga fonksiyonlariyla zamana bagl
pertiirbasyon yontemi kullanilarak biikiimlii 1s1kla olan etkilesimi incelenebilir. Bunun i¢in dig

bir elektromanyetik alan tarafindan pertiirbe edilmis bir sistemin Hamiltonyen ifadesi

1

2
A-1 [p N w] V) 4000 (2.59)
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seklinde verilir. Burada V (r) radyal potansiyel, ®(r,t) skaler potansiyel, A(r,¢,t) ise daha
once Denklem 2.25’te belirtilen vektor potansiyelidir. Vektor potansiyelindeki polarizasyon

vektori

cosy
€= (isiny) (2.60)
0

olarak segilmistir ve y eliptiklik derecesini temsil etmektedir.

Hesaplamalarda & = 0 segildi ve A? ifadesi ihmal edildi. Hesaplamalar, atomik birim sistemi
kullanilarak yapildigi i¢in A = m, = e = 1 olarak alind1 ve bu yiizden Hamiltonyen ifadesinde

goriilmemektedir. Tedirgenmemis Hamiltonyan ifadesi

A°=p?+V(r) (2.61)

seklinde verilir ve yukarida gosterilen tek parcacik Schrodinger Denklemi’nin ¢6ziimiine

sahiptir. Elektromanyetik dalga ve sistem arasindaki etkilesim terimi,

H=pA+Ap (2.62)

seklindedir ve p. A ¢ogu kez sifir olur. Gegis matris elemant,

M = [(Woi (7, 6, §) | B ¥t (0, )| (2.63)

olarak ifade edilir. Fpma(r) = Fm, (r)ema® olarak yazildiginda, matris elemani daha agik

sekilde

M

- U:Sine P, .(0) Pyt pr (H)dHJ

2m © |
o —i(m-m'+mg)¢ de f 72 Fym, (1) Ry o (MR, o (1) dr
0 0

(2.64)

olarak yazilir. Bu ifadedeki agilar iizerinden alinan integraller delta fonksiyonlarin1 verir. Delta

fonksiyonlar1 kullanilarak denklem 2.64 daha basit haliyle

35



2
M = [8m’ 4, Oe—r 411, &, €, Mg, p,7)] (2.65)
seklinde yazilir. Burada

(0]

I(n; en', 4, Mgy, D, T) = f rsz,ma (r)Rn{’(r)Rn’{” (r)dr (266)
0

seklinde verilir.

Matris elemani bazi1 6zel durumlarin gegis olasiligini verir. Matris elemani ifadesinden de acgikca
goriildiigii gibi gecisler ilk ve son durumlarin kuantum sayilar1 arasindaki fark, Laguerre-
Gaussian 1sininin  topolojik yiikiine esit ise gergeklesir. Radyal integral, sadece farkli

sistemlerdeki gegis siddetini verir.
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3. SONUCLAR

3.1. CdSe/CdS Kuantum Yapisinda Biikiimlii Isigin Elektron Gegisine Etkisi

Yariiletken yapilar elektronik endiistrisinde 6nemli bir konuma sahiptir. Bununla birlikte
yariiletken kuantum nokta yapilar, nanometrik 6l¢ekte boyutlarinin getirmis oldugu yiiksek
kuantum verimliligiyle uygulamalar acisindan biiyilk avantajlar saglamaktadir. Bu yapilarin
optik ve elektronik ozellikleri her ne kadar kullanilan malzemenin cinsi, biiyiikligi ve
geometrisi degistirilerek kontrol edilebilse de bu sekilde bir kontrol sadece iiretim asamasinda ve
bir defaya mahsus yapilabilmektedir. Elektrik ve manyetik alanla kontrol noktasinda ise bu
alanlarin mikrometre mertebesi altinda lokalize olamamasi sorunuyla karsilagiimaktadir. Fakat
biikiimlii 1s1klarin, teorik olarak mikrometre mertebesinin altinda odaklanabilir olmalar1 ve
degistirilebilir yoriingesel acisal momentum ve radyal bogum parametrelerinden dolay1
yariiletken kuantum nokta yapilarda elektronik ve optik ozelliklerin kontrolii noktasinda

uygulama ac¢isindan etkin ve pratik rol oynayabilecegi diisiiniilmektedir.

CdSe/CdS yapisinda CdSe ¢ekirdek, daha biiyiik band araligina sahip CdS kabukla ¢evrilerek
yariiletken kuantum nokta yapi elde edilmektedir. Bu ¢alismamizda, Laguerre-Gaussian tipi
uzaysal profile sahip ve 15 sirtt parametresi nanometre mertebesinde segilmis biikiimlii bir
15181, yine nanometre mertebesinde boyutlara sahip CdSe/CdS kuantum nokta heteroyapisinda
hapsedilmis olan elektron geg¢isleri iizerindeki etkisi, CdSe ¢ekirdek malzemesinin kalinliginin

degisimine bagli olarak incelenmistir.

3.1.1. Kullanilan Yapi Profili

CdSe/CdS tip-1 (Sahin 2008) kuantum heteroyapisi ve yapiya ait potansiyel profili Sekil 3.1°de
gosterilmistir. Bu yapida, elektron ve desik CdSe ¢ekirdek malzemesinde hapsolmakta ve

ekzitonik bir davranis sergilemektedir. Bu yoniiyle yapi, tip-1 kuantum nokta heteroyapi olarak

bilinmektedir.
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CdS

Sekil 3.1. CdSe/CdS yapis1 ve potansiyel profilinin gematik gosterimi

Yapinin siirlandirma potansiyeli profili,

0, 0<r<R, 0, 0<r<R,
Ve= I/e, R1ST<R2 Vh: Vh' R1ST<R2
Ve, r=R, Vi r =R,

seklinde verilir.

3.1.2. Hesaplama Parametreleri

Bu c¢alismamizda kullanilan hesaplama parametreleri ¢izelge 3.1’de verilmistir. Tim
hesaplamalarda atomik birimler (my = A =e = 1) kullanilmigtir. Hesaplamalarda isin sirt1
parametresi, w, = 12.5 nm olarak alinmustir. Etkin Bohr yarigap:, a, = 48.75A ve etkin

Raydberg enerjisi, Ry = 15.9 meV olarak hesaplanmistir.
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Cizelge 3.1. Hesaplamalarda kullanilan malzeme parametreleri

CdSe CdsS GaAs AlGaAs
m* (elektron)2 0.13 mo 0.21 mo 0.665 0.665+0.835*0.4
m* (desik)!? 0.45 mo 0.68 mo 0.45 0.45+0.31%0.4
kb3 9.29 8.73 13.18 13.18-3.12*0.4
Egap™* 1.76 eV 25eV 1.519 1.76
Ved4 0.32eV 0.87*%0.4 eV
A 0.42 eV 0.57*%0.4 eV
Ve, 2 eV 2eV
Vh,° 2.5eV 2.5eV

Wei ve ark. 2000
2Miller ve ark. 1984
3Kavruk ve ark. 2013
4Yi ve ark. 2009
®Sahin ve Kog 2013

Kuantum nokta heteroyapilarin lineer polarize 151k ile etkilesiminde, yapida bulunan elektronlar
AL = 0 kuralina gore gecis yapmaktadir. Bunun yaninda, son zamanlarda iizerinde calisilan
acisal yoriingesel momentum tasiyan biikiimli bir 151k gonderildiginde elektronlarin, 15181n
tasidigr acgisal yoriingesel momentumdan dolayr farkli kurallarina gore gegis yaptig
gozlemlenmistir. Biikiimlii 151k ile yariiletken malzemeler etkilestiginde, elektronlar artik AL = 0
kuralina gore degil Am = m, kuralina gore gecis yapmaktadir. Ornek olarak, 15131 agisal
yoriingesel momentumu m, = 2 ise elektronlar s seviyesinden d, f, ... seviyelerinden birine
gecis yapacaktir. s seviyesinde bir elektronun manyetik kuantum sayisi m = 0 oldugu ig¢in Am =
2 kuralinin saglanabilmesi i¢in elektron m = 2 manyetik kuantum sayisina sahip orbitallerden

birine izinli gecis yapabilecektir.
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Matris Elemani
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Sekil 3.2. p = 0 ve ma = 0 durumu i¢in etkilesim teriminin CdSe/CdS kuantum nokta
heteroyapisinin ¢ekirdek yaricapina gore degisim grafigi

Sekil 3.2°de Laguerre-Gaussian tipi bir biikiimlii 151k CdSe/CdS yariiletken kuantum nokta yapi
tizerine gonderilmistir. Is1gin topolojik yiikii yani tagidig1 yoriingesel agisal momentumu, m, =
0, oldugu i¢in lineer polarize 1s1k etkilesimi ile ayn1 sonuglar elde edilmistir. Am = m, kuralina
gore elektron s seviyesinden yine s seviyesine gecis yapabilecektir ve 1s-1s gegis olasiligi diger
gecis olasiliklarina gore daha yiliksek olmaktadir. Biikiimlii 15181 agisal momentum ve radyal
bogum parametrelerinin sifir oldugu durumda, 151k siddetinin uzaysal dagilimi lineer polarize
1s1ktaki gibi merkezde en biiyiik degerini almaktadir. Gegis ihtimali, CdSe/CdS yariiletken
kuantum nokta yapisinin boyutu, 1sin sirtt parametresinin biiyiikligli olan 12.5 nm (yaklasik

olarak 2.5 a,) degerine yaklastik¢a diisiis gosterecektir.
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Matris Elemani
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Sekil 3.3. p = 0 ve ma = 1 durumu i¢in etkilesim teriminin CdSe/CdS kuantum nokta
heteroyapisinin ¢ekirdek yaricapina gore degisim grafigi

Isiga m, = 1 yoriingesel agisal momentumu kazandirildiginda, Sekil 3.3’de goriildiigii gibi gecis
kurallar1 degismekte ve elektronlar artitk Am =1 (s-p, s-d, ... ge¢isi) kuralina goére gecis
yapmaktadir. Isik, kendi yoriingesel agisal momentumunu yariletken kuantum nokta
heteroyapida bulunan elektrona transfer ederek elektrona agisal momentum kazandirmakta ve
elektronun p seviyelerine uyarilmasina sebep olmaktadir. Bu ¢alismada, elektronun daha yiiksek
orbitallere gecis ihtimalleri hesaplanmamustir. Sekilde dikkat ¢ceken diger bir nokta ise 1s-1p
gecis olasihigr ¢ekirdek yarigapt 2.75 a, degerinden sonra azalmaya baglarken 1s-2p gegcis
olasilig1 artis gostermektedir. m, = 1 degeri i¢in 15181n uzaysal dagilim profili incelendiginde,
merkezde siddetin sifir ve 151n sirt1 degerine daha yakin noktalarda ise yiiksek bir siddete sahip
oldugu goriilmektedir (Bakiniz Ek-1). Isigin siddeti 12.5 nm civarinda daha yiiksek oldugu igin
1s-1p gecis ihtimali 2.5 a degerine dogru yiikselmekte ve sonra tekrar diisiise gegmektedir. 1s-
2p ihtimalinin artmaya devam etmesi ise 2p elektronlarinin daha yiiksek enerjiye sahip olduklari

icin CdSe/CdS yapisinin digina dogru lokalize olmasiyla aciklanabilir.
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Sekil 3.4. p = 0 ve ma = 2 durumu igin etkilesim teriminin CdSe/CdS kuantum nokta
heteroyapisinin ¢ekirdek yarigapina gore degisim grafigi

Biikiimli 15182 m, = 2 yoriingesel agisal momentumu kazandirildiginda ise 6nceki durumla
benzer davranis gozlemlenmistir. Sekil 3.4’te gorildigi gibi, Am = 2 kuralina gore gecis
yapmaktadir ve m, = 1 durumuna gore gegis olasiliklari daha biiyiik ¢ekirdek yarigaplarinda
daha yiiksek olmaktadir. Bu durum da yine d orbitali elektronlarinin yiiksek enerjili olmasindan

dolay1 CdSe/CdS yapisinin digina dogru lokalizasyona sahip olmastyla agiklanabilir.

42



Matris Elemani
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Sekil 3.5. p = 1 ve ma = 1 durumu igin etkilesim teriminin CdSe/CdS kuantum nokta
heteroyapisinin ¢ekirdek yaricapina gore degisim grafigi

Biikiimlii 15181 bir diger parametresi olan radyal bogum sayisi, p, arttirildiginda gegis olasiliklari
daha kiiciik ¢ekirdek yarigaplarinda maksimum degerine ulasmaktadir. Sekil 3.5’te goriildiigii
gibi 1s-1p gecis olasihigr ¢ekirdek yarigap: yaklasik olarak 1.80 a, degerinde maksimuma
ulagmakta ve sonra artan g¢ekirdek yarigap: ile azalmaya baglamaktadir. Radyal bogum sayisi,
p = 1 oldugu durumda 15181n uzaysal dagilimi 2 halka seklinde olmaktadir. Bu sebeple elektron
gecis ithtimalleri daha farkli CdSe ¢ekirdek yaricaplarinda en yliksek degerlerini almaktadir.
Sekilde dikkat ¢eken diger bir noktaysa 1s-1p ile 1s- 2p gegis olasiliklart ¢ekirdek yarigapi
yaklasik olarak 3.1 a, degerinde iken neredeyse esit biiyiikliiktedir. Sadece 1s181n frekansinda
kiiglik oynamalar yapilarak ya da ¢ok diisiik oranda basing, sicaklik ve elektrik alan uygulanarak
kuantum nokta yapida herhangi bir degisiklik yapmadan elektronlarin 2 farkli seviyeye gecis
yapmasi olas1 goriilmektedir. Bu sonug, lineer polarize olmus 1siklar kullanilarak yapilan

etkilesimlerde karsilagilan bir durum degildir.
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Sekil 3.6. p = 2 ve my = 2 durumu i¢in etkilesim teriminin CdSe/CdS kuantum nokta
heteroyapisinin ¢ekirdek yaricapina gore degisim grafigi

Biikiimlii 15181n radyal bogum sayis1 p = 2 yapildiginda ise sekil 3.6’da gortildiigi lizere, gegis
olasiliklarindaki kesisim noktalar1 kuantum nokta yapimin ¢ekirdek yarigapr arttirildikca
artmaktadir. Isigin uzaysal profili incelendiginde, i¢ ice gecmis ii¢ halka seklinde 151k siddeti
dagilimi goriilmektedir. Sekilde de goriildiigii gibi ¢ekirdek yaricapr yaklasik olarak 2.80 a,
degerinde iken 1s-1d gecis olasiligi ile 1s-2d gecis olasilig1 ve ¢ekirdek yarigapt yaklasik olarak
3.50 a, iken ise 1s-1d gegis olasiligr ile 1s-3d gegis olasiligi ayni olmaktadir.

Sonug olarak, yariiletken CdSe/CdS kuantum nokta heteroyapisinda 1s181n acisal momentum ve
radyal bogum sayis1 parametrelerinin degistirilmesiyle ¢ekirdegin yaricapina bagli olarak farkli
elektron ge¢is olasiliklar1 elde edilebilmektedir. Laguerre-Gaussian tipi bir biikiimlii 1s1kla bu

yapinin elektronik ve optik 6zelliklerinin kontrolii miimkiin goriilmektedir.
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3.2. SiO2/GaAs/AlGaAs Biikiimlii Isik Tarafindan indiiklenen Akim

Biikiimlii 1siklarin su anda deneysel olarak mikrometre mertebesinin altinda odaklanamamasi,
nanoyapilarla etkilesimde istenilen neticenin elde edilememesine sebep olmaktadir. Literatiirde
bu sorunu asmak icin 15181in odak merkezini kaydirarak yapilan calismalar mevcuttur. Fakat
bilindigi lizere bilikiimlii 151k odak ¢apindan daha kiiciik parcaciklarla etkilestiginde, etkilestigi
pargacik bir eksen etrafinda donmeye baslamaktadir. Bu nedenle hesaplama parametreleri
artmakta ve hesaplama zamani oldukca yiikselmektedir. Bu calismada, biikiimlii 15181n etkilestigi
kuantum nokta heteroyapi mikrometre mertebesinde tasarlanarak biikiimli 1s181in merkeziyle
kuantum nokta heteroyapinin merkezi ¢akistirilarak bu sorunu asma yoluna gidilmistir. Bunu
yaparken 100 nm yarigapa sahip kiiresel ve yalitkan SiO2 6 nm kalinliga sahip yariiletken
GaAs/AlGaAs ile kaplanmistir. Yapida, elektron ve desikler 3 nm kalinliga sahip olan GaAs
malzemesinde hapsolmaktadir. Bu tiir bir kuantum nokta heteroyapi, hem mikrometre
mertebesinde yarigapiyla biikiimlii 1s1kla daha yiiksek oranda etkilesime sahip olmakta hem de
elektron ve desigin hapsoldugu malzeme kalinlig1 ¢ok kiigiik oldugundan kuantum etkileri
korunmaktadir. Hesaplamalar agisindan da nanometre boyutundaki bir kuantum nokta heteroyapi

hesabiyla neredeyse ayn1 parametrelere sahip oldugundan biiyiik kolaylik saglamaktadir.

Calismada, kuantum noktasinin elektronik yapisini elde etmek i¢in Sonlu Farklar Yontemi, Etkin
Kiitle Yaklasimi ve Hartree Yaklasimi kullanilarak Schrédinger Denklemi ¢oziilmiistiir.
Dielektrik sabiti, etkin kiitle ve enerji bant arali§i gibi parametreler deneysel ve ab initio
hesaplamalar1 sonuglarindan alinmigtir. Yalitkan SiO2 iizerine GaAs/AlGaAs yariiletken
malzeme kaplanarak elde edilen yapinin sematik diyagrami sekil 3.7’de verilmistir. Calisma
boyunca iletim ve degerlik bandi i¢in sadece yoriingesel kuantum sayisi, £ < 40 ve radyal

kuantum sayisi, n,, = 1 durumlar1 g6z 6niinde bulundurulmustur.
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Sekil 3.7. SiO2 (mavi) iistiine GaAs/AlGaAs (kirmizi/turuncu) kuantum noktasinin sematik
gosterimi

Hesaplama sonuglarinda, sekil 3.8’de de goriildiigii gibi £ < 40 ve n, =1 (kirmiz1 bant)
durumlant i¢in elektron ve desigin enerji seviyelerinde yoriingesel kuantum sayisina baglh
degisim gozlemlenirken radyal dalga fonksiyonlarinin, ydriingesel kuantum sayisindan bagimsiz
olarak degismedigi gozlenmistir. Bunun altinda yatan sebep, elektron ve desigin kuantum
noktasinin merkezinden ¢ok uzakta kii¢iik bir alanda hapsolmasi ve agisal bariyer teriminin
konumsal degisiminden etkilenmemesi gosterilebilir. Acisal bariyer terimi sadece radyal

potansiyel duvarini egmekte ve duvar1 yukari dogru itmektedir.
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Sekil 3.8. GaAs kuantum noktasinin yoriingesel kuantum sayisina bagli enerji degisimi (sol),
iletim ve degerlik bandi potansiyel profilleri ve dalga fonksiyonlar1 (sag)
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Nanoyapilara 15181n SAM transferi iizerinde ¢aligilmis olmasina ragmen yariiletkenle kaplanmis
yalitkan kuantum noktasina SAM ya da YAM transferinin sebep oldugu iletim elektronlarinin
toplam akima katkisi ne deneysel ne de teorik olarak incelenmemistir. Isigin yoriingesel agisal
momentumunun aktarimindaki en biiyiik problem, 1518 151n sirt1 ile nanoyapinin biiyiikligii
arasindaki farktir. Bu sebeple biikiimlii 151k nanoyapiy1 istenilen sekilde etkileyememektedir. Bu
calismada kullanilan kuantum noktasinda ise 151tk ve madde arasindaki bu uyumsuzlugu asmak
icin elektron ve desikler yapmin merkezinden 100 nm uzakta ince bir yariiletken tabakada
hapsedilmistir. Bu ylizden 200 nm 1s1n sirtina sahip YAM tastyan bir foton bu kiiresel yapiyla
giiclii sekilde etkilesebilecektir. Bu calismada dikkat edilmesi gereken nokta, kullanilan 15181n
YAM disinda ayni zamanda SAM tastyor oldugudur. Eger yapinin 6lgegi 15181n 151n sirtiyla

karsilagtirilabilecek seviyede degilse sisteme sadece SAM aktarilacaktir.

Diizlemsel olarak homojen olmayan biikiimlii 15181n vektdr potansiyeli, bu calismada 8.7 a.b. =
E;/eal = 6.56 X 10° V/m olarak alinmistir. Burada a.b. atomik birimdir. Elektron ve desigin
etkin kiitleleri hapsolduklari yariiletken olan GaAs igin sirasiyla m; = 0.063 m, ve my =

0.51 m, seklindedir. Akimin atomik birimi ise eE /h = 1.3 pA’dir.

Sekil 3.9, foto-indiiklenmis akimin 1518in frekans ve diger paramatrelerine bagli degisimini
gostermektedir. Radyal bogum p = 0 durumunda, akim 1s18in topolojik yiki m, =1 iken
maksimum degerini almakta ve topolojik yiikiin yiikseltilmesiyle akim azalmaktadir. Frekans
degeri w < 1.45 eV iken indiiklenmis akim negatif olmaktadir. Yani akim saat yoniindedir.
Frekans degeri w > 1.45 eV iken akim saat yoniiniin tersinedir. Bu durum, radyal bogum ve
topolojik yiikiin degisiminden etkilenmemektedir. Indiiklenmis akimin frekansa bagl siniissel
davranigi soyle aciklanabilir; uyarilmis elektronlar w < 1.45 eV durumunda yogun olarak
negatif manyetik kuantum sayisina sahip alt enerji seviyelerini doldurmaktadir. Bu frekans
degerinin altinda, elektron geg¢isleri diisiik acgisal kuantum sayilar1 arasinda gerceklesmektedir.
w = 1.45 eV durumunda, pozitif ve negatif manyetik kuantum sayilarin1 dolduran elektronlar
esit sayidadir ve sistemin net akimi sifir olmaktadir. w > 1.45 eV durumunda ise elektronlar
iletim bandinda yogun olarak pozitif manyetik kuantum durumlarini doldurmaktadir ve akim
yonii pozitif olmaktadir. Yiiksek frekans degerlerinde, gecisler net bir akim indiiklemek icin

yeterli olmamaktadir.
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Sekil 3.9. SiO2/GaAs/AlGaAs kuantum noktasinda indiiklenmis akimin frekans, radyal bogum
ve topolojik ylike bagl degisimi
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Sekil 3.10. Farkli topolojik yiik ve radyal bogum parametreleri i¢in x-y diizlemindeki Laguerre
Gaussian 151n profili (Parantez i¢indeki degerler sirasiyla topolojik yiikk m,ve radyal
bogumu p temsil etmektedir)
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Maksimum foto-indiikklenmis akim degeri sekil 3.9°da gorildigi iizere, 151k parametreleri olan
radyal bogum, p =1 ve topolojik yiikk, m, = 3 durumunda elde edilmistir. Sekil 3.10’da
gorildiigli gibi p = 1 durumunda iki siddet piki elde edilmektedir ve bu pik noktasinin konumu
topolojik yiik arttikca kaymaktadir. Isigin maksimum siddet noktasi radyal bogum, p =0
durumunda topolojik yiik, m, = 1 iken kabukla c¢akisirken radyal bogum, p = 1 durumunda ise
kabukla ¢akigsma topolojik yiik, m, = 3 olarak se¢ildiginde ger¢eklesmektedir. Isigin 151n sirt1

parametresini degistirerek bu durum degistirilebilir.

Topolojik yiikiin arttirilmasiyla daha yiiksek frekans degerlerinde de indiiklenmis akim
gozlemlemek miimkiindiir. Bu durum, coklu siddet piklerinin farkli konumlarda olmasinin
sonucudur. Ayrica ayni frekans degerinde, indiiklenmis akimin biiyiikligiiniin topolojik yiik ve
radyal bogum parametreleriyle kontrol edilebilecegi sekil 3.9°da gosterilmistir. Bir onceki
boliimde, CdSe kuantum noktasi icin 151k parametrelerinin gegis olasiliklarinin  kontrol
edilmesinde kullanilabilecegini gdstermistik. Sekil 3.11, 151k parametrelerinin degistirilmesiyle
modiile edilebilecek ultra hizli foto-indiiklenmis manyetik alan saglayan bir cihaz gelistirmenin

miimkiin oldugunu gostermektedir.
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Sekil 3.11. Topolojik yiik m,ve radyal bogum p tarafindan modiile edilmis indiiklenmis akim
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3.3. Benzene Molekiilii Sonuglar:
3.3.1 Benzene molekiiliiniin agisal bant yapisi

Dairesel simetriye sahip benzene molekiiliinde alti1 lokalize ve on bes delokalize elektronik
seviye bulunmaktadir. HOMO-LUMO aralig1 0.25 Ha ve halka yapinin yarigap1 2.4 a, (atomik
Bohr yaricap1) olarak verilmektedir. Benzene molekiiliiniin ydriingesel kuantum sayisinin
artisiyla elektronik enerji seviyeleri parabolik (agisal bant yapisi) olarak artmaktadir ki bu durum

Pavlyukh ve ark. (2009) tarafindan yapilan ¢alisma ile de uyum géstermektedir.

Bu calismada benzene molekiiliiniin elektronik yapisi, Gaussian 09 programi ile elde edilmistir.
Molekiiliin optimize etmek ve elektronik yapisini elde etmek i¢in 6 — 311G temel setleri baz

aliarak yogunluk fonksiyoneli teorisi altinda hiybrid B3PW91 fonksiyoneli kullanilmistir.

Sekil 3.12°de benzene molekiiliine ait agisal bant yapisi verilmistir. Sekil agisal kuantum
sayilarinin enerjiyle olan degisimini ve karsilik gelen molekiiler orbitalleri gdstermektedir.
Burada ¢ = s,p,d, f, g, ... agisal kuantum sayilari, A = g, m, §, ¢, y, ... seklinde Yunan harfleriyle
temsil edilmistir. Sekilde goriildiigii gibi molekiiler orbitaller ¢ogunlukla x — y diizleminde
dagilima sahiptir. Dairesel simetriden dolayr yapida molekiiler orbital ¢iftleri (x,y bilesenleri
ayni seviyede) olugmustur. Kiiresel simetrinin olmamasindan dolay1 enerjinin z bileseninin
degeri, x ve y bilesenlerinin degerlerinden oldukg¢a farklidir. Ornegin, 7, Ve 1, durumlarinin
enerji degerleri yaklasik olarak —0.75 Ha iken m, durumunun enerji degeri yaklasik olarak
—0.37 Ha’dir. Bu agisal bant yapisi enerji seviyeleri arasindaki gecis olasiliklarinin kolaylikla

goriilebilmesini saglamaktadir.
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Sekil 3.12. Benzene molekiiliiniin elektronik yapisi (Siyah noktalar radyal kuantum sayisi, n, =
0 durumunu temsil etmektedir. Nokta ve carpt sirasiyla durumlarin x ve y
bilesenlerini gostermektedir. Kirmiz1 ve yesil noktalar sirasiyla, n, = 1 ve , n, = 2
durumlarina karsilik gelmektedir. Mavi yildizlar o orbitallerinden farkli sekillere
sahip = orbitalleridir. Dairesel simetriden dolayr ayni durumun x ve y bilesenleri
arasinda ayrilma bulunmamaktadir)
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3.13. Dairesel polarize lazer 1sminin frekansina bagli olarak Benzene molekiiliindeki akim
yogunlugu ve indiiklenen manyetik alan degisim grafikleri (Birinci stitun bos durumlardaki
uyarilmis elektronlar tarafindan olusturulmus akim yogunlugunu gostermektedir. Ikinci
stitin LUMO seviyesine gecen elektronun gegisinden sonra HOMO seviyesinde kalan diger
elektronun sebep oldugu akim yogunlugunu temsil etmektedir. Ugiincii siitun HOMO ve

LUMO seviyesinde bulunan elektronlarin akim yogunluguna olan toplam katkisini
gostermektedir.)
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3.3.2 Dairesel polarize 151k altinda benzene molekiiliinde akim yogunlugu ve indiiklenmis

manyetik alan

Dairesel bir yapidaki indiiklenen akimi gostermenin geleneksel yolu, daire diizlemine dik
manyetik momenti gostermektir. Manyetik momentin biiyiikliigii ve yoniinden dairesel akimin
yonii ve biyiikliigli hakkinda bilgi sahibi olmak miimkiindiir. Bunun yaninda sistemin akim
yogunlugu, sistemdeki lokal akimlarin, toplam akima katkilarinin analiz edilmesine imkan
saglamaktadir. Hesaplamalarimizda, farkli frekanstaki dairesel polarize 151k ve biikiimlii 1sikla
etkilesen Benzene molekiiliindeki akim yogunlugu elde edilmistir. Dairesel polarize 151k icin
elektrik alan kuvveti 4y = 7.4 X 10™* a.u = 3.8 X 107 V/m olarak kullanilmistir. Gegis siiresi

parametresi ise § = 0.001 a.u yani 1/8 = 24.2 f's olarak alinmustur.

Sekil 3.13, dairesel polarize 1s1kla etkilesen benzene molekiiliindeki akim yogunlugu ve elektron
dontigiinii gostermektedir. Sekil 3.13 (a)’da w = 0.25 Ha frekansinda dolu olmayan durum
manyetik alaninin 640.0 mT olarak hesaplandig1 goriilmektedir ve elektron doniis yonii saat
yoniindedir. Sekil 3.13 (b)’de ise dolu durumun sebep oldugu indiiklenmis akim —470.0 mT
olarak hesaplanmistir ve elektronlar saat yoniiniin tersi yonde doniis yapmaktadir. Sekil 3.13
(c)’de goriildiigli tizere bos ve durumlarin toplamindan kaynaklanan w = 0.25 Ha igin z
yoniinde 180.0 mT olarak hesaplanmistir. Sekil 3.13 (d),(e),(f)’de ise w = 0.63 Ha frekansta
sirasiyla bos, dolu ve toplam elektronik durumlarin akim yogunlugu verilmistir. Bu frekanstaki
manyetik alan degerlerinin w = 0.25 Ha frekansindaki manyetik alan degerlerinden oldukca
kiigiik oldugu goriilmektedir. Sekil 3.13 (g),(h),(i)’de goriildiigli tizere aynt durum w = 0.75 Ha

frekans degeri i¢in de s6z konusudur.

(a) (b) (c)

w=093Ha | B=022T w=093Ha | B=0.10T w=093Ha | B=0.32T
- 5 -

-5 % = o s -5

Sekil 3.14. w = 0.93 Ha icin bos (a), dolu (b) ve toplam (c) elektronik durumlarin akim
yogunlugu ve indiikklenen manyetik alan degerleri
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Sekil 3.14 (a),(b),(c) ise sirasiyla bos, dolu ve toplam elektronik durumlarin w = 0.93 Ha
frekans degeri icin akim yogunluklarini gostermektedir. Sekilde de goriildiigl lizere manyetik

alan degerleri bu frekansta oldukea yiiksektir.

Sekil 3.15°de mavi yildizlar w = 0.25 Ha frekans degeri i¢in 7 bandinin § ve ¢ orbitali arasinda
gecis oldugunu gostermektedir. w = 0.63 Ha frekans degerinde, gegis n = 1 bandinin ¢ orbitali
ile n = 2 bandinin § orbitali arasinda gergeklesmektedir. w = 0.75 Ha frekans degeri icinn = 1
bandmin § orbitali ile n = 3 bandinin = orbitali ve w = 0.93 Ha frekans degerinde ise n = 1

bandinin 7 orbitali ile n = 2 bandinin § orbitali arasinda gegis oldugu goriilmektedir.

Akim yogunlugu grafiklerinden de goriildiigii iizere akimin biiyiikliigii ve yonii dairesel polarize

15181n frekans degisiminden etkilenmektedir.
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Sekil 3.15. Benzene molekiiliiniin elektronik agisal bant yapist (Olas1 gegisler bant yapisindan
analiz edilebilir)
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3.3.3 Dairesel polarize biikiimlii 151k altinda benzene molekiiliinde akim yogunlugu ve

indiiklenmis manyetik alan

Bu boliimde biikiimlii 15181n polarizasyon vektorii dairesel olarak ele alinmistir. Yani biikiimlii
151k hem SAM hem de YAM tasimaktadir. Hesaplamalarda topolojik yiikk m, = 1 ve radyal
bogum p = 0 olarak kullanilmustir. Isi§in 151 sirti parametresi wo, = 10? a.u.= 5.3 nm ve
elektrik alan siddeti Ay = 2.5 X 1072 a.u. olarak belirlenmistir. Kayda deger indiiklemmis akim
elde edebilmek i¢in biikiimlii 151k 151minin yliksek siddete sahip ve yliksek oranda odaklanmig

oldugu varsayilmistir. Gegis zamani parametresi § = 0.001 a. u. olarak kullanilmistir.

Sekil 3.16 (a),(b),(c), w = 0.53 Ha frekans degeri i¢in dairesel polarize biikiimlii 1s1kla etkilesen
benzene molekiiliindeki akim yogunlugu ve elektron doniisiinii gostermektedir. Bu frekansta
dolu olmayan durumlarin sebep oldugu indiiklenmis manyetik alan degeri —2.4 mT olarak
hesaplanmistir ve elektronlar saat yoniiniin tersi yonde donmektedir. Dolu durumlardan
kaynaklanan indiikklenmis manyetik alan degeri ise 4.8 mT olarak hesaplanmistir. Sekil 3.15°de
goriildiigii gibi, n =1 bandinin y orbitali ile n =2 bandinin § orbitali arasinda gegis

gerceklesmistir.

Sekil 3.16 (d),(e),(f)’de w = 0.79 Ha frekans degeri i¢cin akim yogunlugu ve indiiklenmis
manyetik alan degerleri goriilmektedir. Sekil 3.15°e bakilacak olursa bu frekans i¢in n =1

bandinin § orbitali ile n = 2 bandinin § orbitali arasinda gegis ger¢eklesmistir.

Sekil 3.16 (d),(e),(f)’de ise w = 0.89 Ha frekans degeri i¢in akim yogunlugu ve indiiklenmis
manyetik alan degerleri verilmistir. Bu frekansta 6nceki frekanslara gore daha yiiksek manyetik
alan degerleri elde edilmistir. Sekil 3.15°de de goriildiigii tizere bu frekans i¢in n = 1 bandinin 7

orbitali ile n = 2 bandinin § orbitali arasinda gegis gergeklesmistir.

Cizelge 3.2°de goriildiigii gibi indiiklenmis manyetik alanin biiytikliigii ve yonii 15181n frekansina
gicli sekilde baghdir. w = 0.94 Ha frekans degeri i¢in 3.6 T gibi yiiksek sayilabilecek
manyetik alan biiylikliik degeri elde edilmistir. Bu sonuglara gore biikiimlii 15181n tasidigi YAM
degeri arttirllarak daha yiiksek manyetik alan biyiiklik degerlerine ulagsmak miimkiin

goriinmektedir.
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Sekil 3.16. Indiiklenmis manyetik alanin dairesel polarize biikiimlii 1518in frekansma bagh
degisimi (Is1gmn yoriingesel agisal momentumu m, = 1)
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Cizelge 3.2. Indiiklenmis manyetik alanin 15181n tipine ve frekansima bagh degisimi

Frekans (Ha)

Dairesel Polarize Isik Tarafindan

Indiiklenmis Manyetik Alan

Dairesel Polarize Biikiimlii Isik

Tarafindan Indiiklenmis Manyetik

Alan

0.25 180 mT 0
0.41 0 20mT
0.51 -22 mT 0
0.53 0 24 mT
0.59 0 -350 mT
0.61 0 340 mT
0.63 1.33mT 0
0.67 -22 mT 0
0.69 0 -2.8mT
0.71 0 74mT
0.75 16 mT 0
0.79 0 -31mT
0.89 0 -170 mT
0.93 320 mT 45mT
0.94 0 36T
1.00 -79 mT 0
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3.4. GasAss Molekiiler Halka Yap1 Sonug¢lari

GaAs ve GaAs tabanli manyetik malzemeler, mikro elektronik, manyeto-optik ve manyeto-
elektriksel cihaz uygulamalarinda iyi bilinen yariiletkenlerdir. Teknolojik cihazlarin iiretimi i¢in
hacimsel, mikro ve nano Ol¢ekli GaAs yariiletkenler lizerine ¢ok sayida deneysel ve teorik
calismalar yapilmistir. Molekiiler topaklar molekiiller ve makro yapilar arasinda koprii olarak
tanimlanabilir. GagAsg gibi molekiiler yapilar iistiinde detayl1 teorik ¢aligmalar izole molekiil ve
hacimsel yapilar arasindaki baglantiyr anlamak agisindan 6nemli olabilmektedir. Mezoskopik
yapilardaki indiiklenen dairesel akimlar gibi olgularin dogasini anlamak i¢in en iyi yol bu
olgulart nano ve makro dlgekte ve gozlemlemek ve karsilagtirmaktir. GaAs ve GaAs/AlGaAs
dairesel yariiletken yapilarda kalic1 akim {stline deneysel gozlemler yapilmis olsa da izole GaAs
molekiilii i¢in yapilmis herhangi bir ¢alisma bulunmamaktadir. Bu boliimde, dairesel polarize
lazer ve dairesel polarize biikiimlii lazer varliginda GagAss dairesel molekiiler yapida kalic1 akim

olusturulabilecegi gosterilmektedir. Yapiya ait sematik gosterim sekil 3.17’de verilmistir.

Sekil 3.17. GagAss halka tipli molekiiler yapinin sematik gosterimi
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Indiiklenmis akim yogunlugu ve indiiklenmis manyetik alan yapiyla etkilesen 15181n tipine ve
frekansina dogrudan baghdir. SAM tasiyan lazer 15181 icin elektrik alan siddetinin, Ay, = 6.56 X
10™* a.b. ve gecis zamani parametresinin, § = 0.001 a. b. oldugu varsayilmistir. Sekil 3.18
(a)’da goriildiigi gibi, w = 0.18 Ha frekans degeri icin elektronlar z diizlemine dogru ¢ok az
sapma yapmakla birlikte yogun sekilde x —y diizleminde hareket etmektedirler. Yapinin
merkezinde indiiklenen manyetik alan B=-07 ay +4.5d, —437.7a, mT olarak
hesaplanmistir ve bu deger elektronlarin saat yoniiniin tersi yonde hareket ettiklerini
gostermektedir.  Sekil 3.18 (b)’de ise w = 0.27 Ha frekans degeri i¢in indiklenmis akim
yogunlugu gosterilmektedir. Bu frekans degerinde elektronlarin saat yoniinde hareket ettikleri
goriilmektedir ve yapinin merkezinde hesaplanan manyetik alan B=-118 a,—023a, +
789 4, mT’dir. Sekil 3.18’de de goriildigii lizere akim yogunluklar1 birbirlerinden tamamen

farklidir. Bunun altinda yatan ana sebep, uyarilmis elektronlarin molekiiler orbital sekilleridir.

Sekil 3.18. w = 0.18 Hartree (a) ve w = 0.27 Hartree (b) igin dairesel polarize 1sikla indiiklenen
akim yogunlugunun 3 Boyutlu grafigi (Bu frekanslar HOMO-LUMO seviyeleri
arasindaki gecis icin gerekli olan frekanslardir)
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Sekil 3.19°da indiiklenmis manyetik alanin dairesel polarize 15181 frekansina bagl degisimi
verilmigtir. Sekilde goriildiigi gibi 15181n frekansinin degisimiyle indiiklenmis manyetik alanda
bir salinim s6z konusudur. Burada dikkat ¢ceken bir nokta x/y yoniindeki indiiklenmis manyetik
alanin z yoniindeki indiiklenmis manyetik alan kadar biiyiik olmasa da sifir olmadigidir. Bunun
altinda yatan sebep indiikklenmis akim yogunlugundaki z yoniine dogru olan sapmalarla
aciklanabilir. Indiiklenmis manyetik alanin yoniindeki 15181n frekansma bagl degisimin sebebi
GagAsg halka yapinin kiiresel simetrik olmamasindan kaynakli manyetik kuantum sayisindaki
dengesizlik olarak gosterilebilir. Bu sonug, GagAss halka yapinin merkezine konulacak bir
manyetik atomun spininin, dairesel polarize 1s18in frekansindaki kiiclik degisimlerle kontrol

edilebilecegi fikrini uyandirmaktadir.
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Sekil 3.19. Manyetik alanin x,y ve z bilesenlerinin saga dairesel polarize lazer isininin
frekansina bagl olarak degisimi
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Biikiimlii 1s1ikla yapilan hesaplamalar boyunca, 15181n topolojik yiikii m, = 1, radyal bogum
parametresi p = 0 olarak kabul edilmistir. Isigin, 151 sirt1 parametresi wo = 103 a. b. Ve vektdr
potansiyeli A, = 6.56 X 1072 a. b. olarak almmustir. Vektor potansiyelinin degerinin dairesel
polarize 15181 vektor potansiyeline gore 100 kat biiyiik alinmasinin sebebi 1s1n sirt1 etkisinden
kaynaklanan disiisti  karsilamaktir. Gegis zamani parametresi § = 0.001 a.b. olarak

kullanilmaistir.

Sekil 3.19’da, w =0.22 Ha ve w = 0.4 Ha frekans degerlerinde net bir akim yogunlugu
gozlemlenmektedir. w = 0.22 Ha degeri icin elektron doniisii saat yoniinde ve indiiklenmis
manyetik alan 396 d, mT olarak hesaplanmistir. @ = 0.4 Ha degerinde ise elektron doniisii saat
yoOniiniin tersinde olup indiiklenmis manyetik alan —81 @, mT’dir. Bu yapida X ve y yoniinde de
kayda deger biiyiiklikte manyetik alan elde edildigi goriilmektedir. Bu yoniliyle GagAss
molekiiler topak Benzene ve Mg-Porphyrin gibi molekiiler topaklardan ayrilmaktadir. Ozellikle

diisiik frekanslarda manyetik alanin X ve y yoniinde ciddi degisimler géze ¢arpmaktadir.

Sekil 3.20. w = 0.22 Hartree (a) ve w = 0.4 Hartree (b) i¢in dairesel polarize biikiimlii 1s1kla
indiiklenen akim yogunlugunun 3 Boyutlu grafigi (Bu frekanslar HOMO-LUMO
seviyeleri arasindaki gegis icin gerekli olan frekanslardir)
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Sekil 3.21. Manyetik alanin z bileseninin dairesel polarize lazer 1simnmin ve dairesel polarize
biikiimlii lazer 1s1ninin frekansina bagl olarak degisimleri

Sekil 3.21°de, indiiklenmis manyetik alanin z bileseninin dairesel polarize biikiimli 15181n ve

dairesel polarize 15181n frekansina bagl olarak degisimi karsilastirmali olarak verilmistir.
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3.5. Dairesel Polarize Laguerre-Gaussian Tipi Biikiimlii Isik Altinda Mg-Porphyrin

Molekiilii Sonuclar:

Mg-Porphyrin molekiiler topaklar, dairesel simetriye sahip olduklarindan ve merkezlerinde
manyetik bir atom barindirdiklarindan opto-manyetizma uygulamalari igin kullanisl yapilardan
olmaya aday goriilmektedir. Dairesel simetriye sahip olmasi sebebiyle dairesel polarize 151k ya
da dairesel polarize biikiimlii 1s1kla etkilesimi neticesinde dairesel bir akim indiiklenebilmektedir.
Merkezinde bulunan manyetik atomun spini, dairesel halkanin meydana getirdigi manyetik alan
biiyiikliigii yeterli miktarda oldugu takdirde bu manyetik alandan etkilenmektedir. Biikiimlii 151k
sahip oldugu topolojik yiik ve radyal bogum parametreleriyle bu yapiin merkezinde bulunan

manyetik atomun spin yoneliminde kontrol araci olarak kullanilabilecektir.

Bu boéliimde, spin agisal momentum tasiyan dairesel polarize biikiimlii bir 15181n bir 15181 Mg-
Porphyrin molekiiler yapi tizerindeki etkisi incelenmistir. Bunun i¢in kullandigimiz polarizasyon
vektorii, € = {1,i,0} seklindedir. Dairesel polarize 1s181n topolojik yiikii m, = 1 ve Radyal
bogum sayis1 ise p = 0 olarak secilmistir. Isin sirti parametresi w, = 103 a.b. ve vektor
potansiyeli biiyiikliigii 4, = 6.05 X 1073 a.b. ve gegis siiresi parametresi § = 0.013 a.b. olarak

secilmistir.

Sekil 3.22, dairesel polarize bir biikiimlii 15181n Mg-Porphyrin molekiiliinde olusturdugu akim
yogunlugunun 15181n frekansina bagl olarak degisimini gostermektedir. Isigin frekanst w = 0.12
Hartree iken olusan akimin saat yoniinde oldugu goriilmektedir (oklarla gosterilen). Akim
yogunlugunun ise bu frekansta karbon atomlar1 iistiinde yiiksek oldugu goriilmektedir (agik renk
akim yogunlugunun yiiksek oldugu bolgeler). Molekiiliin merkezinde olusan manyetik alan
degeri B = 3.42 mT’dir. Bu frekans ayn1 zamanda Mg-Porphyrin molekiiliiniin HOMO-LUMO
araligina denk gelmektedir. Frekans w = 0.16 Hartree degerinde de w = 0.12 Hartree
frekansina benzer sekilde akim ve akim yogunlugu gozlemlenmektedir. Fakat molekiil

merkezinde olusan manyetik alan degerinin yaklasik olarak iki kat artmis oldugu goriilmektedir.
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Sekil 3.22. Mg-Porphyrin molekiiliiniin dairesel polarize biikiimli 151k altinda akim
yogunlugunun frekansa bagli degisimi
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Frekans w = 0.24 Hartree iken akim yonii yine saat yoOniinde olmakla birlikte akim
yogunlugunda oOnceki frekanslara gore degisim gozlemlenmektedir. Bu durum, uyarilan
elektronlarin farkli bir seviyeye gectigini gosterir. Manyetik alan degeri bu frekansta B = 3.43
mT olarak hesaplanmistir. Frekans w = 0.32 Hartree degerinde ise menyetik alan degeri B =
—0.431 mT olarak hesaplanmistir ve manyetik alan yoniinden akim yoniiniin saat yoniiniin
tersine oldugu ve bu frekansta yapida lokal akimlarin olustugu goriilmektedir. Sekil 3.22°de
goriildiigii tizere, bu frekansta karbon atomlari {izerindeki akim saat yoniinde iken Mg ve Ni
atomlar iistliindeki akim saat yoniiniin tersi yondedir. Manyetik alan degerinden de merkezdeki
toplam akimin saat yoniiniin tersi yonde oldugu anlasilmaktadir. w = 0.5 ve w = 0.7 Hartree

degerlerinde ise manyetik alan degerinin oldukca yiiksek oldugu gozlemlenmistir.

3.6. Dairesel Polarize Isik Altinda Mg-Porphyrin Molekiilii Sonuglari

Calismanin bu boliimiinde, yoriingesel acisal momentum tasiyan 15181n yapiya olan etkisini daha
net anlayabilmek igin sadece spin agisal momentum tasiyan dairesel polarize 1s18iIn Mg-
Porphyrin molekiilii iistiindeki etkisi incelenmistir. Gergek anlamda bir karsilagtirma igin 151k
parametreleri onceki 1sikta kullanilan parametrelerle ayni tutulmustur. Bikimli 151k

kullanilmadigi icin biikiimlii 1518a ait parametreler burada gegersizdir.

Sekil 3.22°de, sadece spin agisal momentum tasiyan dairesel polarize 1s18in Mg-Porphyrin
molekiilinde olusturdugu akim ve akim yogunlugunun 1s1g8imn frekansina bagli degisimi
gorilmektedir. Sekilde goriildiigii lizere frekans degeri w = 0.12 Hartree iken molekiiliin
merkezinde olusan manyetik alan B = 2.30 mT’dir ve akim yonii ve yogunlugu dairesel polarize
bikiimlii 151k sonucuyla ¢ok benzerdir. Frekans degeri w = 0.24 Hartree iken akim
yogunlugunun ¢ok diisiik oldugu goriilmektedir. Bu frekans degerinde yine lokal akim
yogunluklar1 goze ¢arpmaktadir. Frekans degerleri w = 0.26 Hartree ve w = 0.30 Hartree iken
akim yogunlugu merkezdeki Mg atomu ¢evresinde yogunlagmaktadir ve akim birbirlerine gore
ters yonlerde akmaktadir. Bu frekans degerlerinde manyetik alan degerleri de sekilde goriildigi

izere birbirlerine ¢cok yakin olmaktadir.

Frekans degerleri w = 0.5 Hartree ve w = 0.7 Hartree iken ise akim yogunlugunun dairesel
polarize biikiimlii 151k durumuna gére oldukga farkli oldugu goriilmektedir. Ozellikle w = 0.7
Hartree degerinde akim yoniiniin ¢ok karmasik oldugu goriilmektedir. Bu frekansta lokalize

akimlarin olustugu anlagilmaktadir.
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Sekil 3.23. Mg-Porphyrin molekiiliiniin dairesel polarize 151k altinda akim yogunlugunun

frekansa bagli degisimi
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Onceki calismalada da oldugu gibi sadece spin agisal momentum tasiyan dairesel polarize 1s1kla
hem spin agisal momentum hem de yoriingesel agisal momentum tasiyan dairesel polarize
blkiimli 15181in Mg-Porphyrin molekiiliinde sebep oldugu akim ve akim yogunluklar1 farkli
olmaktadir. Bunun altinda yatan sebep, gecis kurallarinin iki 1sikta farkli olmasidir. Dairesel
polarize 1s1kta gegis kurali m, = +1 iken dairesel polarize biikiimlii 1sikta bu kural m, = +2
seklindedir. Bu gecis kurali 2 1sikta farkli seviyelere gecis yapildigint gostermektedir ve akim
yogunluklar1 da buna bagli olarak iki 151k i¢in farkli olmaktadir.

Dikkat cekici bir diger nokta ise w = 0.5 frekans degerinde olugan akim yogunlugunun yaklagik
olarak homojen bir dagilim sergilemesidir. Bu durumun manyetik atomun konumu degistirilerek
istiine etkiyen manyetik alanin konuma bagli incelemesinin yapilmasinda yardimei olabilecegi
diistiniilmektedir. Boylelikle manyetik atomun konumunun degistirilmesi durumunda yapida

olusan manyetik alandan hangi konumda ne kadar etkilendiginin karsilastirmasi yapilabilir.
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Sekil 3.24. Mg-Porphyrin molekiiliiniin merkezinde indiiklenen manyetik alanin frekansa bagl
degisimi
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Sekil 3.24, Mg-Porphyrin molekiiliiniin merkezindeki manyetik alanin, farkli 1siklar altinda
frekansa bagli degisimini gostermektedir. Frekans degisimiyle her iki 1sikta da manyetik alanin
bityiikliigii ve yoniinde ciddi degisimler gozlemlenmektedir. Onemli diger bir nokta ise belli
frekanslarda 1s181in  yapisinin, manyetik alanin yonii ve biyiikligiinde ciddi etkiye sahip
olmasidir. Yani dairesel polarize olmus biikiimlii 15181n yoriingesel agisal momentum 6zelligini

kapatip acarak manyetik alanin yonii ve biiylikligii kontrol edilebilmektedir.

Sonug¢ olarak bu boliimde Mg-Porphyrin yapisinda dairesel polarize 151k ve dairesel polarize
biikiimlii 1s1kla indiiklenmis akim yogunlugu ve yapmin merkezindeki manyetik alan basarili
sekilde incelenmistir. Elde edilen manyetik alan degerlerinin 1518in frekanst ve yapisina
dogrudan bagli oldugu goriilmektedir. Vektdr potansiyelinin genligi arttirilarak Tesla
mertebesinde manyetik alan degerlerine ulasilabilecegi ongoriilmektedir.  Biikiimli 15181n
topolojik yiik parametresiyle oynanarak spin yoneliminin optik kontroliiniin saglanabilecegi

goriilmektedir.
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4. TARTISMALAR

Bu tez calismasinda, ilk olarak CdSe/CdS ve GaAs/AlGaAs kuantum noktalarinda, gecis
olasiliklarinin yapilarin boyutlariyla kontrol edilebilecegi gibi biikiimlii 151k parametreleriyle de
kontrol edilebilecegi gosterilmistir. Biikiimli 151k kullanimi manyetik alan kullanimiyla
benzerlik gostermektedir. Literatlirde, bir kuantum sistemine manyetik alan uygulayarak gegisler
gozlemlemenin miimkiin oldugu belirtilmektedir. Fakat bunun yaninda yine literatiirde iyi
bilindigi gibi ultra hizli atim seklinde ve nano 6l¢ekte lokal manyetik alan iiretmek miimkiin
degildir. Bu calismayla, kuantum noktalarinda gegislerin nano Ol¢ekte ve ultra hizli sekilde
biikiimlii lazerle yapilabilecegi ve yine bu ¢alismayla kuantum noktasinin boyutunu sabit tutup

sadece 151k parametreleriyle oynayarak ayni frekansta gegisler yaptirilabilecegi gosterildi.

Bu tez siirecinde yapilan bir diger ¢alisma olan, yalitkan SiO> istiine GaAs/AlGaAs kaplanarak
modellenen kuantum nokta yapi ¢alismasinda, kuantum nokta yapisinin boyutunu 100 nm ¢apa
sahip yalitkan SiO2 sayesinde 15181n 151n sirt1 parametresiyle uyumlu hale getirerek biikiimlii 151k
ve kuantum noktasi arasindaki etkilesim siddetini arttirma hedeflendi. Hesaplamalarda, elektron
ve desigin hapsoldugu GaAs yariiletken malzemenin boyutu diisiik tutuldugu i¢in 3 nm, kuantum
etkileri gozlemlenmeye devam etmekle beraber, karsilastirilabilir 1s1n sirt1 ve kuantum nokta
yap1 boyutu, yiiksek acisal kuantum sayis1 ve yliksek manyetik kuantum sayisina sahip ¢ok
sayida iletim elektronlarinin akima katkida bulunmasi saglanmis oldu. Calismada biikiimlii 151k
parametrelerinin degistirilmesiyle ultra hizli lazer alani kullanilarak kuantum nokta yapida
manyetik alan ve akim olusturulmasi hedeflendi. Hesaplama sonuclari, yalitkan SiO2 ortasina
konulacak bir manyetik atomun spin polarizasyon kontroliiniin biikiimlii 1s1kla saglanabilecegini
gosterdi. Bu teorik sonuglarin kuantum noktalarinda foto-indiiklenmis spin kontrolii igin

yapilacak deneylerde rehber olarak kullanilabilecegi 6ngoriildii.

Tez calismasinda, yariiletken kuantum noktalariyla dairesel polarize 151k ve dairesel polarize
blikiimlii 15181n  etkilesimi disinda, bu 1siklarin bazi molekiiler topaklarla etkilesimi de
incelenmistir. Bu amagla ilk olarak, yiiksek frekans bagimli elektronik gecisler ve 1sikla
indiiklenmis dairesel akim arasindaki iliskiyi anlamak ic¢in halka tipli benzene molekiiliiniin
acisal elektronik bant yapisi elde edilmistir. Onceki galismalardan farkli olarak bu ¢alismada
HOMO-LUMO gegisleri disindaki gecisler ele alinmistir. Kiigiik molekiillerde YAM tasiyan
151810 dairesel akim tstiindeki etkileri ilk olarak bu ¢alismada incelenmistir. SAM ya da YAM

tastyan 1sikla, indiikklenen manyetik alan ve indiiklenen akimin kontrol olasiligina bakilmistir.

71



Hesaplama sonuglarinin 6zellikle ultra hizli lazerlerle spinin optik kontrolii alaninda faydali

olacag diistiniilmektedir.

Tez siirecinde, benzene molekiiliiniin yaninda GagAsg halka tipli molekiiler topaga dairesel
polarize 151k ve dairesel polarize biikiimlii 15181n etkileri de incelenmistir. SAM ve YAM tasiyan
isiklarin frekansiyla oynanarak yariiletken kuantum halkadaki elektron doniisiinde ne gibi
degisimler olabilecegi gosterilmistir. Hesaplama sonuglarinda bu yapinin merkezinde olusan
manyetik alanin Tesla mertebesinde olup, ¢ogunlukla yapmin yayilma diizlemine dik oldugu
goriilmiistiir. Bu sonuclardan yola ¢ikilarak yiiksek YAM tasiyan i1sikla yapinin merkezine
konulacak bir manyetik atomun ciddi sekilde etkilenebilecegi goriilmektedir. Boyle bir yapinin,
biikiimlii 15181 frekansina, radyal bogum ve topolojik yiik parametrelerine karsi hassas

spintronik bir cihaza c¢evrilebilmesi miimkiin gériinmektedir.

Tez siirecinde ele alinan son ¢alisma ise yine dairesel polarize ve dairesel polarize biikiimlii
1s1tkla Mg-Porphyrin halka tipli molekiiler yigmin etkilesimi olmustur. Hesaplamalar sonucunda
molekiiler y1ginin merkezinde indiiklenen manyetik alanin biiyiikliik ve yoniinii her iki tip 1s1kta
da frekansa bagl olarak degistigi gozlemlenmistir. Bu sonug, spin yoneliminin optik kontroli
acisindan gayet Onemlidir. Bunun yaninda 1s18in sadece topolojik yiik parametresinin
degistirilmesiyle de manyetik alanin biylikliik ve yoOniiniin ayni frekanstaki 1sikla da
degistirilebilmesi miimkiin goriinmektedir. Hesaplamalar da ayrica dairesel polarize 1sikla,
dairesel polarize biikiimlii 15181n indiiklenmis manyetik alan noktasinda etkilerinin oldukca farkli
oldugu gozlemlenmistir. Sonug¢ olarak, yapinin merkezindeki manyetik atomun spininin foto-
indiiklenmis akimla 15181n frekansina, topolojik ylikiine ve radyal bogum parametresine bagl

olarak kontrol edilebilecegi gosterilmistir.

Sonug olarak, yariiletken nanoboyutlu yapilar ve molekiiler topaklarda dairesel polarize 151k ve
biikiimlii 151k kullanarak yapinin merkezinde indiiklenen manyetik alanin biikiimli 151810
topolojik yiik ve radyal bogum parametreleriyle kontrol edilebilecegi ve biikiimli 151k
kullanilarak nanoboyutlu yapilarin merkezine konulacak bir manyetik atomun spin kontroliiniin

ultra hizli sekilde yapilabilecegi goriilmiistiir.
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5. EK-1 ISIGIN POLARIZASYONU

Elektromanyetik dalgalarda, elektrik ve manyetik alan vektorlerinin her ikisi de salimm yapar
fakat bu salinimlar1 farkli yonlerdedir. Polarizasyon genellikle elektrik alanin polarizasyonu
seklinde ifade edilir. Isik bos uzayda yaklasik olarak bir diizlem dalga gibi hareket eder ve
elektrik ve manyetik alan vektorleri her ikisi de dalgani ilerleme yoniine diktir. Bu alanlarin
saliimi ya tek yondedir (lineer polarizasyon) ya da alanlar bir optik frekansta donerek salinim

(dairesel ya da eliptik polarizasyon) yapar.

Polarizasyon optik, sismoloji, radyo ve mikrodalga alanlarinda gayet 6nemlidir. Ozellikle
lazerlerin, kablosuz iletimin ve optik fiberlerin telekomiinikasyon ve radar uygulamalarinda ¢ok

daha 6nemli yeri vardir.

Sekil 5.1. Iki lineer dalganin toplami seklinde lineer polarize (iist), dairesel polarize (orta) ve
eliptik polarize (alt) olmus 15181n sematik gosterimi (Guimond ve Elmore, 2004)
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5.1.1. Lineer polarize 151k

Sekil 5.1°de goriildiigli gibi birbirine dik ve faz farki 0 olan (¢ = 0) 2 diizlem dalga seklinde
ilerleyen 1siklardir. Elektrik alan vektoriiniin x ve y bilesenlerinin toplami1 45°°de bir ¢izgi

iistiinde salinim yapar.

5.1.2. Dairesel polarize 151k

Birbirine dik ve faz farki, ¢ = /2 olan iki diizlem dalga seklinde ilerleyen 1siklardir. Elektrik
alan vektoriiniin x ve y bilesenlerinin toplami sabit bir deger alir fakat ilerleme eksenin merkez

etrafinda donmektedir. Sematik gdsterimi sekil 5.1’te (ortada) verilmistir.

5.1.3. Eliptik polarize 151k

Birbirine dik ve rastgele bir faz farkina sahip olan 2 diizlem dalga seklinde ilerleyen 1giklardir.
Elektrik alan vektoriiniin x ve y bilesenlerinin toplami ve pozisyonu bu 1siklarda degiskendir

(Guimond ve Elmore, 2004). Sekil 5.1°de (altta) eliptik polarize 151k gosterilmektedir.

5.2. Optik Alanlarin Mekanik Ozellikleri

Elektromanyetik dalgalarin mekanik 6zelliklerini Maxwell denklem setleriyle tanimlamak
miimkiindiir. Bunun yaninda enerji, lineer momentum ve acisal momentum gibi mekanik
ozelliklerin korunumu siireklilik esitlikleriyle ifade edilebilmektedir. Bu esitlikler niceliklerin
slire¢ igindeki degisimini tanimlar ve bu yiizden yogunluk terimi olarak ifade edilir. Lokal olarak
korunumlu bir niceligin p yogunlugu i¢in degisim orani j aki yogunlugu ve q kaynak

yogunlugunun 1raksamasi olarak ifade edilir.

dp .
e TViI=a (5.1)

Optik agisal momentum i¢in uygun siireklilik esitligi toplam agisal momentumun lokal
korunumunu verir. Fakat elektromanyetik alanlarin mekanik nicelikleri i¢in siireklilik
denklemleri oldukca girift sekilde birbirleriyle baglantilidir. Ornegin enerji aki yogunlugu ve

acisal momentum yogunlugu dogrudan lineer momentum yogunlugu ile baglantilidir.
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5.2.1. Is1g1n spin ve yoriingesel agisal momentumu

Spin acgisal momentum ve yoriingesel agisal momentumun birbirinden ayrilabilmesinin zor
oldugu bilinmektedir. Spin agisal momentum 1s18in optik polarizasyonu ile alakaliyken
yoriingesel agisal momentum 1s1k 1s1ninin faz yapisiyla baglantilidir. Bu terimler, toplam agisal

momentumda birbirinden ayrilabilmesi i¢in
]=deeor><(E><B)=L+S (5.2)

seklinde yazilabilir. Burada E elektrik alan B ise manyetik alan, L toplam momentumun
yoriingesel kismi, S ise spin kismidir. Spin agisal momentum ve yoriingesel agisal momentum
ayrimini daha net sekilde yapabilmek i¢in, Gauss teorisi kullanilarak, manyetik alan B, vektor

potansiyeli A’nin terimi olarak yazilip diizenlenebilir.

l = €p j dV[El(l‘ X V)Al +EXA-— Vi(Eir X A)]

(5.3)
=€ j dVI[E;(rx V)A; + E X A] — ¢, j(r x A)E.dS

Burada i karsilik gelen vektoriin kartezyen bilesenidir. Eger alanlar yeterince hizli diiserlerse

yiizey integrali sifir olacaktir ve spin ve yoriingesel kisimlar

L= €o j dVEl(r X V)Al (54)
S=¢ f dVE X A (5.5)
denklemleriyle ifade edilebileceklerdir (Andrews 2011).
5.3. Paraxial Isik Isinlar

Geometrik optikte bir 1s1in optik eksenine gore egimi ¢ok c¢ok kiiciikse (genellikle egim agis1 1

radyandan kiigiik olan agilar olarak kabul edilir), bu 1sinlar paraxial 151n olarak adlandirilir. Dalga
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optiginde ise paraxial bir 151k 1511 agirlikli olarak ilerleme yoniine ¢ok c¢ok kiiciik aciyla

ilerleyen diizlem dalgalardan olusur.

Paraxial dalga esitliklerinin ¢6ziimii lazer optiginde iyi bilinmektedir. Ozellikle dikdortgen
simetriye sahip Hermite-Gaussian 1sinlan fiziksel sistemlere yaygin olarak uygulanmaktadir.
Fakat Hermite-Gaussian 1ginlari yoriingesel agisal momentum tasimamaktadirlar. Baska bir
paraxial 151n olan Laguerre-Gaussian 1sinlari ise silindirik simetriye sahiptir ve yoriingesel agisal
momentum tasiyabilmektedir. Yine yoriingesel agisal momentum tasiyan 1sin olarak bilinen
Bessel 1sinlari, hem paraxial hem de non-paraxial rejimdeki isinlar igin ¢0zim seti
sunabilmektedir. Sekil 5.3’te Hermite-Gaussian (a), Laguerre-Gaussian (b) ve Bessel (c)
isinlarinin - siddet dagilimi  verilmistir. Bu tez ¢alismasinda Laguerre-Gaussian tipi 1sin

kullanildigindan Hermite-Gaussian ve Bessel 1sinlar1 incelenmemistir.

(a) (b)

Sekil 5.2. Hermite-Gaussian (a), Laguerre-Gaussian (b) 1sinlari
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Sekil 5.3. Hermite-Gaussian (a), Laguerre-Gaussian (b) ve Bessel (¢) isinlarinin siddet profilleri

5.3.1. Laguerre-Gaussian 1sinlari

Laguerre-Gaussian 1sinlar silindirik simetriye sahip 1sinlardir ve yoriingesel agisal momentum

tasirlar. Paraxial yaklasim altinda normalize olmus bir Laguerre-Gaussian 1sininin genel formu,

cLe 2 Imal r? 2r?
LG — mp _ [maql
ump(r: b, z) = '—wo(z) <w0(2)> exp < wg (Z)) LP <Cl)g (Z))
, r’z . . (5.6)
X exp —lkm exp(ime) exp[—i(2p + |mg| + Dy (2)]

olarak verilir. Burada CL5 normalizasyon sabitidir ve CLS =/2mal*1pl/[n(p + |m,|)!]
seklinde ifade edilir. m, topolojik yiik olarak ve 1smin tasidigi yoriingesel agisal momentumu
L = myh seklinde ifade eder. p radyal bogum olarak isimlendirilir ve Laguerre-Gaussian tipi
1sinlarda  radyal bagimli 151k siddetinin  olusturdugu halkalarin  sayisin1  verir. ngnal

genellestirilmis Laguerre polinomu, k ise dalga vektoriidiir. Isin geometrisi parametrelerinden

olan y(z) ise Gouy fazi olarak adlandirilir ve
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z
tany = —

seklindedir. w, 151n sirt1 olarak bilinir ve 1s1nin odaklandig1 noktadaki yarigapidir, w ise alan

genliginin 1/e degerine diistiigli eksen degerinde 151n1n yarigapidir. Son olarak

seklinde ifade edilir. 4 dalga boyudur. Bu terim Rayleigh menzili olarak bilinir ve 151nin yarigapi
1s1n sirt1 parametresinin V2 kat1 oldugu noktanin odaklama uzakligina olan mesafesini verir. Bu
noktada siddet pik siddetinin yarisidir. Sekilde 1s1n geometrisi parametreleri gosterilmistir.

Sekildeki b degeri odaklama derinligi, O ise toplam agisal sapmay1 ifade eder.

Sekil 5.4. Gaussian 111 sematik gésterimi
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6. EK-2 GAUSSIAN 09

Gaussian 09 genellikle Kimya, Kimya Miihendisligi, Biyokimya, Fizik ve diger bazi1 bilim
alanlarinda kullanilan elektronik yap1 programidir. Gaussian 09 kuantum mekaniginin temel
yasalarim1 kullanarak molekiillerin ve reaksiyonlarin enerji seviyelerini, molekiiler yapisini,
titresim frekanslarin1 ve molekiiler 6zelliklerini bir¢ok kimyasal ortam degiskenine bagli olarak
tahmin edebilmektedir. Gaussian 09 modelleri, teorik olarak gbézlemlenmesi zor ya da imkansiz

olan kararl yapilara ve bilesiklere uygulanabilmektedir.

Gaussian 09 programinin belirgin 6zellikleri:

o Kodseleri kesmeden kesin, giivenilir ve tam bir model iiretebilmektedir.

e Cok c¢esitli metotlar barindirmasi sayesinde, periyodik tablonun tamami igin tiim
kimyasal kosullara ve tiim problem boyutlarina uygulanabilmektedir.

e Tek islemci, ¢oklu islemci/coklu g¢ekirdek barindiran sistemlerde yiiksek performans
saglayabilmektedir.

e Hesaplamalar1 yapilandirmak i¢in izlenmesi gereken adimlar basit ve agiktir ve karmagik
teknikleri otomatik olarak yapilandirmaktadir. Bu 6zelligi kullanictya gereken hesaplama
detaylar1 hakkinda tam kontrol saglamaktadir.

e Gaussian 09 programinin {retti3i sonuglar, GaussView 5 yardimeci programi sayesinde

gorsel sekilde sunulabilmektedir.

6.1. Gaussian 09 Hesaplama Baslatma

Gaussian 09 programi, istenilen bir hesaplamaya baglayabilmek igin hesaplama y6ntemini
bildiren anahtar kelimeleri ve molekiiler yapinin geometrisini tarif eden koordinat bilgilerini
iceren bir girdi dosyasina (bu dosya genellikle .gjf uzantili olmaktadir.) ihtiya¢ duymaktadir. Bu
girdi dosyast Windows tabanli bir sistemde GaussView 5 yardimci programi kullanilarak basitce
hazirlanabilmektedir. Sekil 6.1’de GaussView 5 programi kullanilarak hazirlanan girdi dosyasi
orneginin ekran goriintlisii verilmistir. Girdi dosyasi, GaussView 5 vasitasiyla Gaussian 09
programina gonderilerek ¢alistirilabilecegi gibi bilgisayarda kurulu olan G0O9 programi simgesine

cift tiklanip girdi dosyasi acilarak dogrudan da ¢alistirilabilir.

79



| Benzene - Not Defteri -
Dosya Duzen Bigim Gorinim Yardim
%nprocshared=4
%chk=C:\Users\Fatih\Desktop\Benzene.chk

# b3pw9l1/6-31g guess=save geom=connectivity gfinput pop=full
Title Card Required

21

C -1.34703188 0.70776255 ©.00000000
C 0.04812812 0.70776255 ©.00000000
C 0.74566612 1.91551355 ©.00000000
€ 0.04801212 3.12402255 -0.00119900
C -1.34681288 3.12394455 -0.00167800
C -2.04441388 1.91573855 -0.00068200
H -1.89679088 -0.24455445 0.00045000
H ©.59763612 -0.24475045 ©0.00131500
H 1.84534612 1.91559355 0.00063400
H ©.59821212 4.07616555 -0.00125800
H -1.89693488 4.07622555 -0.00263100
H -3.14401788 1.91592155 -0.00086200
122563257 1.9

231.581.0

341.59 1.0

451.510 1.0

56 3.5 11 1.0

6 12 1.0

7

8

9

10

11

12

Sekil 6.1. GaussViews5 ile hazirlanmisg Gaussian 09 girdi dosyasi

Gaussian 09 programi, Linux tabanlh sistemlerde de calisabilmektedir. Bu sistemlere uygun

Gaussian 09 programi da mevcuttur. Linux tabanli bir sistemde hesaplama baslatabilmek i¢in

terminal uygulamasinin kullanilmasi gerekmektedir. Hazirlanan girdi dosyast Linux tabanli

sisteme aktarildiktan sonra terminalden girdi dosyasinin oldugu dizine ge¢ilerek asagidaki komut

yardimiyla hesaplama baglatilabilir.

209 < girdi_dosyasi_ismi.gjf > sonu¢_dosyas1_ismi.out

Gaussian 09 programi, hesaplamalari bitirdikten sonra sonuglarin yazildigi bir sonug dosyasi (bu

dosya genellikle .out ya da .log uzantili olmaktadir.) ve istege bagli olarak baska hesaplamalarda

kullanilabilmesi i¢in bilgisayarin anlayacagi dilde hesaplama adimlarini iceren bir kontrol
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dosyasit (.chk uzantili) olusturmaktadir. Bu dosyalar, GaussView 5 programinda acilarak
hesaplama sonuglar1 gorsel sekilde incelenebilmektedir. Kontrol dosyas1 ayni yapiya ait farkli bir
hesaplama yapilmak istenildiginde, ayn1 hesaplarin tekrar yapilmasimi engelleyerek
hesaplamanin daha hizli sonu¢lanmasini saglamaktadir. Bu yiizden bu dosyalarin yedeklenmesi

faydali olabilmektedir.

6.2. Atomik Yoriingelerin Lineer Kombinasyonu

Atomlara ait en dogru dalga fonksiyonunu elde etmek i¢in kullanilan en yaygin yontem Hartree-
Fock denklemleri olmasina ragmen bu denklemler molekiiler hesaplar icin kullanisl
olmamaktadir. Bunun altinda yatan sebep bu denklemlerin molekiiler yoriinge dalga
fonksiyonlariin ilk durum tahminlerini, matematiksel olarak gecerli bir yontemle basit sekilde
elde edememeleridir. Hartree-Fock denklemleriyle molekiillerin dalga fonksiyonlarimi
hesaplayabilmek icin tekrarlayan karmasik hesaplara ihtiyag duyulmakla birlikte elde edilen
dalga fonksiyonlar1 elektron dagilimi hakkinda nitelikli katki saglamamaktadir. Atomlar
tizerinde yapilan dalga fonksiyonu hesaplari temel olarak Schrodinger Denklemi’nin hidrojen
atomu i¢in ¢Oziimiine dayanmaktadir ve artan atom numarasi dikkate alinarak i¢ elektronlarin
distaki elektrona olan tarama etkisi hesaba katilir. Molekiillerde hidrojen atomunun diger atomlar
icindeki durumuna benzeyen bir hiyerarsi olmadigindan, bu yaklagim molekiilii olusturan
atomlarin dogasindan kaynaklanan molekiiler 6zellikler icin yeterli yorum yapamamaktadir. Bu

sebeple de bu yontem molekiiller i¢in uygun olmamaktadir.
1951 yilinda Roothaan ve Hall bu problemlerin, molekiiler yoriingelerin temel fonksiyonlarin

lineer kombinasyonu olarak temsil edilmesiyle ¢oziilebilecegini gosterdiler. Bu yontemle dalga

fonksiyonlari,

Y1 =C11P1 + 2192 + 3193 + -+ Cp1 P,
Yy = Cia¢1 + Coapy + C32¢3 + -+ Cra b
Y3 = Cci3¢1 + Ca3¢, + C33¢3 + -+ Czdm (6.1)

Y = CimP1 + ComP2 + C3mP3 + -+ CumPm

seklinde yazilabilirler. Bu ifadeler daha kompakt sekilde yazilmak istenirse,
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m

Y; = z CriPr i =1,23,..,n(nmolekiiler yoriinge sayist) (6.2)
k=1

seklinde ifade edilebilir. Burada ¢, k. temel fonksiyonu, cy;, i. molekiiler yoriingenin s. temel
fonksiyonunun daralma katsayisini, m ise her bir molekiiler yoriingeye ait temel fonksiyon

sayisini ifade etmektedir.
Fiziksel olarak temel kiimeler, atom ¢evresindeki elektron dagilimini tanimlamaktadir. Atomik
temel fonksiyonlarin kombinasyonlari da molekiildeki elektron dagilimini biitiin olarak
vermektedir. Temel kiimelerin slater fonksiyonlar1 ve gaussian fonksiyonlar1 gibi ¢esitleri vardir.
6.3. Slater ve Gaussian Fonksiyonlar1
Molekiiler yoriingeleri elde etmek icin slater fonksiyonlar1 ya da gaussian fonksiyonlar
kullanilmaktadir. Fakat daha hizli olmas1 ve hesaplama verimliligi agisindan daha iyi olmasit
nedeniyle Gaussian 09 gibi programlar genellikle gaussian tipi fonksiyonlar1 kullanmaktadir.
6.3.1. Gaussian Fonksiyonlari
Kuantum kimyasinda tek gaussian fonksiyonu, ilkel gaussian fonksiyonu ya da ilkel GTY
(Gaussian tipi yoriinge) olarak adlandirilmaktadir. Bazi programlar kartezyen ilkel GTY
kullanirken bazilar ise kiiresel ilkel GTY kullanmaktadir.
Denklem 6.2°de bulunan ¢ terimi Kartezyen ilkel GTY kullanilarak,

¢k(r) — kaylzme—a:r2 — kaylzme—a((x—xo)z+(y—y0)2+(z—zo)2) (6.3)
seklinde ifade edilmektedir. Burada N yoriingesel katsayi, a yoriingesel iissel katsay1, x,y ve z

kartezyen koordinatlar, x,,y, Ve z, yapidaki her bir atomun kartezyen koordinati, k, [, m ise tam

sayilardir ve € a¢isal momentumunu, kontrol ederler. Kiiresel ilkel GTY ise,

G (1) = NYym (6, §)re™" = NYy (6, §)re a(@x+0) @) - (6.4)
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olarak ifade edilmektedir. Burada Y, kiiresel harmonikler, m ise agisal momentumun

bilesenidir. m = —#, ..., € seklindedir.
6.3.2. Kartezyen Ilkel Gaussian Fonksiyonlar1

Kartezyen ilkel Gaussian fonksiyonlari k, [, m sayilarina bagl olarak agisal momentum kuantum
sayisin1 kontrol etmektedirler. Bu sayilara bagli olarak s, p ve d tipi fonksiyonlar olarak

adlandirilirlar.
s tipi fonksiyonlar:

L=k+1+m=0 [Ne G50 +0-y0)"+@-20")
p tipi fonksiyonlar:

(x — xo)Ne~*(x=x0)*+(y=y0)*+(z-20)*)
f=k+1l+m=1 (v — yO)Ne—a((x—xo)z+(3’—3’0)2+(Z—Zo)2)
(z — ZO)Ne—a((x—x0)2+(y—y0)2+(Z—ZO)2)

d tipi fonksiyonlar:

( (x — xO)ZNe—a((x—x0)2+(y—y0)2+(Z_ZO)2)
- yo)zNe_“((x‘xo)z+(3’—yo)2+(z—zo)2)

— 722N e~ 2((x=x0)*+(y—0)*+(z—20)*)
=k+l+m=2 | (z—20)°Ne 2 ) 2
(x — x0) (y — yo)Ne~¥(x=%0)"+(y=y0)"+(z=20)")
(x — %) (z — zg)Ne~¥((—%0)* +(y=y0)*+(z-20))

k(y - yo)(z — ZO)Ne_a((x_xO)z'l'(y_yO)z+(Z_ZO)2)

seklinde ifade edilirler.

6.4. Gaussian 09 Sonu¢ Dosyasim1 Kullanarak Dalga Fonksiyonu Olusturma

Gaussian 09 programi molekiiler bir yapimnin elektronik yapisini agik sekilde vermekle birlikte,

bir enerji seviyesine ait toplam dalga fonksiyonunu elde edebilmek i¢in, hesaplamaya ait sonug
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dosyasindan (.log ya da .out uzantili dosya) elde edilen verilerle birkag islem yapilmasi
gerekmektedir. Bu tez c¢alismamizda, SAM ve/veya YAM tasiyan yapilandirilmis lazer
1sinlartyla molekiiler yap1 arasindaki etkilesim incelendiginden, molekiiler yapinin her bir enerji
seviyesine ait toplam dalga fonksiyonlarini elde etmek, hesaplamalar agisindan 6nem arz
etmektedir. Bu boliimde, Gaussian 09 programiyla yapilmis bir hesaplamanin sonug dosyasi

kullanilarak, dalga fonksiyonlarinin nasil elde edilebilecegi adim adim anlatilacaktir.

Molekiiler yapiin herhangi bir enerji seviyesine ait toplam dalga fonksiyonunu elde edebilmek
icin, temel kiimelere, yapinin geometrisini veren koordinatlara ve molekiiler yoriingesel
katsayilarina ihtiya¢ duyulmaktadir. Tiim bu ihtiyag duyulan veriler hesaplamanin girdi
dosyasina gfinput ve pop=full anahtar kelimeleri eklenerek, hesaplamanin sonug¢ dosyasina

Gaussian 09 tarafindan yazdirilabilmektedir.

Gaussian sonug¢ dosyasmi kullanarak dalga fonksiyonlarini olusturmak i¢in denklem 6.2 ve
denklem 6.3 kullanilacaktir. Denklem 6.3’te goriilen N ve a Kkatsayilari Gaussian sonug
dosyasmin Basis Sets bolimiinden elde edilebilmektedir. Sekil 6.2°’de bir Gaussian 09 sonug
dosyasinda yer alan her bir atoma ait temel kiimeler (basis sets) gosterilmistir. Sekilde goriilen

hesaplamada Benzene molekiilii (6 karbon, 6 hidrojen) i¢in 6-31G temel kiimeleri kullanilmistir.

~| BENZENE - Not Defteri - O X
Dosya

Standard basis: 6-31G (6D, 7F) A

A0 basis set in the form of general basis input (Overlap normalization):
10

Dizen Bigim Gorindm  Yardim

»  Temel kiimelerin ait oldugu atom no

S 61.00 0.000000000000
0. 30475248890+0_4/0J.83A137—13—29-—92"' S/P Yoriingesel iissel katsayilar
0.4573695180D+03 0.1403732281D-01
0.1039486850D+03 0.6884262226D-01 -
0.29210155300+02 0.23218444320+00 - orungesel katsayilar
0.9286662960D+01 0.4679413484D+00 B
0.3163926960D+01 ©.3623119853D+00 P Yoriingesel katsay1lar

SP 3 1.00 0.000000000000 /'
0.7868272350D+01 -0.1193324198D+00 0.6899906659D-0
0.1881288540D+01 -0.1608541517D+00 0.3164239610D+00
0.5442492580D+00 0.1143456438D+01 ©.7443082909D+00

P 11.00 0.000000000000
0.1687144782D+00 ©.1000000000D:01 ©.1000000000D+01

Sekil 6.2. Gaussian 09 sonug¢ dosyasi
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Sekil 6.2°de, 1. atoma ait yoriingesel katsayilar goriilmektedir. Bu 6rnekte 1. atom ig¢in 1S, 28,
3S, 2P, 3P seviyeleri i¢in katsayilar goriilmektedir. Burada 1. siitun, 1. atom igin 1S seviyesinde
6 yoriingesel iissel ve 6 yoriingesel katsay1 oldugunu gostermektedir. Ayni sekilde 2S, 2P ve 3S,

3P seviyelerinde ise atomun sirasiyla 3’er ve 1’er katsayiya sahip oldugu goriilmektedir.

Denklem 6.3’de gegen her bir atomun Xx,,y,, 2, koordinatlari, sonu¢ dosyasinda ‘“Standart
orientation” diye ifade edilen boliimden elde edilebilmektedir. Sekil 6.3’de atomik koordinatlarin

sonug dosyasinda yer aldig1 boliimii gosteren ekran goriintiisii verilmistir.

Son olarak ise denklem 2’de yer alan ¢ daralma katsayilar1 da sekil 6.4’de gosterildigi gibi sonug
dosyasinin “Molecular Orbital Coefficients:” olarak baslayan boliimiinden elde edilebilmektedir.
Bu katsayilar dikkatli incelendiginde, temel kiimelerdeki yoriingesel katsayilarla uyumlu
olduklar1 goriilmektedir. Tiim bu katsayilar ve atomik koordinatlar denklem 6.2 ve denklem
6.3°de yerlerine konularak her bir atomun, her bir molekiiler yoriingesi i¢in dalga fonksiyonu
elde edilmektedir. Molekiiler yapmin tamamina ait her bir enerji seviyesi i¢in toplam dalga

fonksiyonu, denklem 6.2,

Na Ny m

Ve, = Z Z z ci®x  En=12,..,Ne(Ne enerji seviyeleri) (6.5)

i=1j=1k=1

seklinde genisletilerek elde edilebilir. Burada Na toplam atom sayisi, Ny ise her bir atoma ait

toplam ydriinge sayisidir.

Standard orientation:

Center Atomic Atomic Coordinates (Angstroms)

Number Number Type X Y z
1 6 %} -8.176717 -1.383752 0.000005
2 6 e 1.110106 -9.844719 -0.000364
3 6 e 1.286853 ©.538749 ©.000194
4 6 0 0.176454 1.383870 -0.000075
5 6 %} -1.110031 0.844894 -8.000185
6 6 e -1.286660 -98.539018 0.000252
7 1 e -8.315850 -2.474525 ©.000015
8 1 0 1.984957 -1.510960 0.000218
9 1 %} 2.301110 0.963694 0.000537
1e 1 e ©.316060 2.474652 0.000306
11 1 e -1.985358 1.510684 -2.000405
12 A 0 -2.300948 -0.963691 0.000364

Sekil 6.3. Gaussian 09 sonu¢ dosyasinda atomik koordinatlarin yer aldigi boliim
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| BENZENE - Not Defteri — m| X
Dosya Duzen Bigim Gorandm Yardim
Alpha virt. eigenvalues -- 1.19441 1.22767 1.46139 1.46147 1.90729 ~
Molecular Orbital Coefficients:
1 2 3 4 5
0 0 0 0 0
Eigenvalues -- -16.17594 -10.17573 -10.17572 -16.17525 -16.17524

11 € 1S ©.37054 ©0.58431 -0.11027 0.54375 -0.09455

2 2S 0.01140 ©.01976 -0.00374 0.02045 -0.00357

3 2PX -0.00005 ©0.00021 0.00101 -0.00004 -0.00064

4 2PY -0.00041 ©.00006 -0.00015 ©.00063 -0.00003

5 2PZ 0.00000 0.00000 ©0.00000 ©.00000 0.00000

6 3S -0.00442 -0.01158 0.00226 -0.02157 ©.00386

7 3PX 0.00012 -0.00077 -0.00326 -0.00002 0.00366

8 3PY 0.00090 -0.00094 ©0.00066 -0.00513 0.00048

9 3PZ 0.00000 ©0.00000 ©0.00000 0©.00000 0.00000

12 € 1S ©.38285 ©0.21927 -08.53333 -0.16135 0.54910

11 2S 0.01177 0.00737 -0.01806 -0.00601 0.02072

12 2PX 0.00029 0.00058 ©0.000306 ©.00050 -0.00038

13 2PY -0.00030 0.00080 0.00022 0.00036 0.00054

14 2PZ 0.00000 ©0.00000 ©.00000 0©.00000 0.00000

15 3S -0.00438 -0.00413 0.01033 0.00549 -0.02299

16 3PX -0.00069 -0.00176 -0.00139 -0.00281 ©.00392

17 3PY 0.00077 -0.00272 -0.00045 -0.00207 -0.00445

18 3PZ 0.00000 ©0.00000 ©.00000 ©.00000 0.00000

v

< >

Sekil 6.4. Gaussian 09 sonug¢ dosyasinda molekiiler katsayilarin yer aldigi boliim

Tiim bu adimlar takip edilerek molekiiler bir yapmin her bir enerji seviyesi i¢in dalga
fonksiyonlar1 elde edilebilmektedir. Sekil U’da bu yontemlerle elde edilmis Benzene
molekiiliiniin bir enerji seviyesine ait dalga fonksiyonunun, Mathematica Programi kullanilarak
gorsellestirilmig hali ve ayni seviyeye ait dalga fonksiyonunun GaussView 5 Programiyla elde

edilmis gorseli verilmistir.
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