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Onsoz

Bu raporda TUBITAK tarafindan desteklenen 105T500 numarali arastirma projesinden elde edilen
sonuglar 6zetlenmektedir. Proje kapsaminda su tutmayan ylzey (zerinde duran su/gliserol
mikrodamlaciklari optik spektroskopi yontemiyle incelenmis ve kurulan bir esodakli mikroskop ile
esodakl goriintileme ve isima korrelasyon spektroskopisi kalibrasyon deneyleri gergeklestiriimistir.
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Ozet

Bu TUBITAK Kariyer projesi kapsaminda su tutmayan yiizey (izerinde duran su/gliserol
mikrodamlaciklari ile yeni fotonik uygulamalar gelistirildi ve kurulan bir esodakli mikroskop ile esodakl
goruntileme ve 1sima korrelasyon spektroskopisi kalibrasyon deneyleri yapildi. Mikrodamlaciklar ile
gercgeklestirilen 6zgiin galismalar iki ana baslikta toplanabilir: Yeni spektral tarama yontemlerinin ve
yeni organik 1sik kaynagi kavramlarinin gelistirimesi. Yeni spektral tarama yontemleri, bir nem
odaciginin iginde tutulan mikrodamlaciklarin buharlasma/yogunlasmasinin kontrol edilmesi ile,
mikrodamlaciklarin odaklanmis bir laser ile lokal olarak isitiimasi ile, ya da elektroislatma yontemiyle
elde edildi. Mikrodamlaciklarin lokal olarak odaklanmig bir laser ile 1sitilmasi projesi igin gerekli diyot
pompali kati hal laseri proje kapsaminda gelistirildi. Yeni organik 1sik kaynaklari kavramlarinin
gelistirimesi alaninda ise mikrodamlaciklar kullanilarak boya molekili laseri, Raman laseri ve
arttirlmis eneriji transferi gosterimleri gerceklestirildi. Kurulan esodakli mikroskop ile gergeklestirilen
esodakli goruntileme deneylerinde polimer bir ince filmde bulunan tek boya molekiilleri gézlendi.
Ayrica suda ylzen boya molekiilleri kullanilarak 1sima korrelasyon spektroskopisi deneyleri
gerceklestirildi.

Projeden elde edilen sonuglar ile Kog Universitesi Fizik Bélimi’'nde bir yiksek lisans calismasi
tamamlandi, prestijli uluslararasi dergilerde 8 yayin ve uluslararasi ve ulusal konferenslarda 14 sunum
yapildi. Uluslararasi bir baska yayin ise hala degerlendirme agsamasindadir. Proje kapsaminda yapilan
yayinlar iki defa Nature Photonics dergisi tarafindan énemli bir bilimsel gelisme olarak gosterildi.

Anahtar Kelimeler
Optik mikrokovuk, mikrodamlacik, su tutmayan ylzey, esodakli mikroskop, boya molekiild, 1sima
korelasyon spektroskopisi

Abstract

In this TUBITAK Carrier project, novel photonics applications have been developped using
water/glycerol microdroplets standing on a superhydrophobic surface, and a home-made confocal
microscope has been constructed and first confocal microscopy and fluorescence correlation
spectroscopy expeirments have been performed. Novel applications developped using microdroplets
can be categorized under two main titles: Development of novel spectral tuning mechanisms and
development of novel organic light emitting device concepts. Novel spectral tuning methods have been
obtained using evapotation/condensation of microdroplets in a humidity chamber, local heating of
microdroplets with a focused laser, and electrowetting. Diode pumped solid state laser required for
local heating of microdroplets has also been developped during the course of the project. On the side
of developping novel organic light emitting device concepts, dye lasing, Raman lasing, and enhanced
energy transfer have been demonstrated using water/glycerol microdroplets standing on a
superhydrophobic surface. Home-made confocal microscope has been used to obtain first confocal
images of single molecules embedded in polymer thin films. Fluorescence correlation spectroscopy
experiments have also been performed using the home-made confocal microscope on dye molecules
in water.

The results obtained from this project have been the subject of an M.S. thesis in Physics at Kog
University. The results have been published as 8 journal papers in prestigious international journals,
and they have been presented in 14 international/national conferences. One other publication is also
currently under review in an international journal. Two publications made during the course of this
project have been highlighted by the journal, Nature Photonics.

Keywords
Optical microcavity, microdroplet, superhydrophobic surface, confocal microscope, dye molecule,
fluorescence correlation spectroscopy



1. Girig
Projemiz temel olarak iki ana par¢gadan olusmaktadir:

(i) Su tutmayan yuzey Uzerinde duran su mikrodamlaciklarinin optik mikrokovuk olarak
incelenmesi

(i) Bir esodakli mikroskop sisteminin kurulmasi ve bu mikroskop kullanilarak esodakl
gOruntileme ve 1sima korrelasyon spektroskopisis deneylerinin yapilmasi

Projemizin (i) numarali ana parcasinda iki sene boyunca 6nemli gelismeler kaydedilmistir. Bunun
sonucunda saygin uluslararasi dergilerde 8 adet yayin ve birgok ulusal ve uluslararasi konferanslarda
sunum yapilmistir. Elde edilen ilk sonu¢ su tutmayan yizey Uzerinde duran su mikrodamlaciklarinda
fisildayan galeri modlari olarak adlandirilan optik rezonanslarin gézlenmesi olmustur. Daha sonra bu
sistemde buharlasma/yogunlasma dinamigi ve elektrik alan kullanarak U¢ farkli optik mikrokovuk
tarama gosterimi gergeklestiriimistir. Bunun yaninda bu sistemde boya molekilu laseri ve Raman laseri
Isimalari ve arttirilmis enerji transferi gdsterilmistir. Boylece su tutmayan ylzeyler Uzerinde duran
mikrodamlaciklar kullanilarak taranabilen optik mikrokovuklar ve yeni organik isik kaynaklari
alanlarinda uluslararasi literatiire dnemli katkilar saglanmigtir.

Projemiz kapsaminda ayrica kimyasal ve biyolojik uygulamalar i¢in bir esodakli mikroskobun kurulumu
tamamlanmis ve bu mikroskop ile kalibrasyon deneyleri gerceklestiriimistir. Polimer bir ince filmde
bulunan Rhodamine B boya molekllleri esodaklh mikroskop ile goérintilenmis ve tek molekuller
g6zlenmistir. Ayrica suyun iginde Rhodamine B molekillleri kullanilarak 1sima korelasyon
spektroskopisi deneyleri de gerceklestirilmigstir.

Sonu¢ raporunun ikinci ve Uugincl bolimlerinde sirasiyla su tutmayan yizey Uzerinde duran
mikrodamlaciklar ile gerceklestirilen calismalar ve kurulan esodakli mikroskop ile gerceklestirilen
calismalar yer almaktadir. Mikrodamlacik caligsmalari taranabilen optik mikrokovuk ve organik isik
kaynadi kuramlari basliklarinda iki gruba toplanmistir. Esodakli mikroskop ile gerceklestirilen
calismalarda ise esodakl goéruntileme ve isima korrelasyon spektroskopisi deney sonugclari
acgiklanmaktadir.



2. Su Tutmayan Yizey Uzerinde Duran Su/Gliserol
Mikrodamlaciklari ile Fotonik Uygulamalar

2.1. Deneysel Diizenek ve Ornek Hazirligi

2.1.1. Deneysel Duzenek

nem odacidi

Mikroskop
Objektifi

iki renkli ayna

o Surekli dalga kipinde
calisan laser (A=532 nm)

¢ Darbeli laser (A=532 nm)

o Surekli dalga kipinde
calisan laser (A=488 nm)

CCD

kamera

Monokromator

Sekil 1 Deneysel diizenek

Deneylerimizde boya molekulld katkili su/gliserol mikrodamlaciklari kullanildi. Yaklasik 20-30 pum'’ye
kadar varan c¢aplarda su/gliserol mikrodamlaciklari bir ultrasonik puskuirtict ile olusturuldu.
Deneylerimizde kullanilan  mikrodamlaciklar genelde boya molekulleri ile katkilandirild.
Mikrodamlaciklarda sik¢a 5-50 pM’lik derisimlerde Rhodamine B boya molekdlld kullaniimistir.
Arttirllmis enerji transferi deneylerinde ise ek olarak Atto 488 boya moleklli de kullaniimigtir.
Mikrodamlalarin optik rezonanslari olan fisildayan galeri modlari (FGMlari) tek mikrodamlaciklarin
Isima spektrumlarinin  bir monokromatér ve CCD kameradan olusan bir spektrometrede
kaydedilmesiyle goézlendi. Sekil 1’de gdsterildidi gibi mikrodamlalciklar surekli dalga kipinde ¢aligan bir
yesil (A=532 nm) veya mavi (488 nm) laser veya darbeli bir yesil laser (A=532 nm, darbe genisligi: 100
ns, tekrar orani 1 kHz) ile uyarildi. Deneylerde ters geometride uyariyi saglayan bir ters mikroskop
cercevesi kullanildi. Bir mikroskop objektifi (yag objektifi NA=1.4 60x veya hava objektifi NA=0.80 60x)
laserin odaklanmasinda ve mikrodamlaciklardan yayilan isimanin toplanmasinda kullanildi. Mikroskop
objektifi ile toplanan 1sima iki renkli aynadan gegirildikten sonra bir monokromatér ve CCD kameradan
olusan spektrometre ile 0.07 nm’ye varan bir spektral ¢ézunUrlikte algilandi. Isima spektralarini kayit
etmek icin bir Labview programi gelistirildi. Bazi deneylerde su/gliserol mikrodamlaciklarinin
buharlagmasi ya da yogunlasmasi bir nem odacigi kullanilarak kontrol edildi bazi deneyler ise bir nem
odacigi kullaniimaksizin oda kosullarinda gergeklestirildi.

2.1.2. Ornek Hazirlhig

Sekil 2’de gdbsterildigi gibi su tutmayan yuzey Uzerinde duran su damlaciklari kiresele yakin bir
geometriye sahiptirler [1]. Ylzeye temas noktasinda damlacida tedet olan dogrunun ylzey ile yaptigi
acl olarak tanimlanan kontak acisi ticari olarak elde edilebilen ylzey kaplamalari ile 150°-160°ye
rahatca ulasabilir (180°lik kontak agisi ideal bir kiireyi ifade eder). Bu kiiresele gok yakin geometride
FGM’lere ev sahipligi yapabilir. Calismalarimizda kullanilan superhidrofobik yizeyler, hidrofobik
kaplamali silika nanopargaciklarin 40-60 mg/ml'lik etanol ¢ozeltilerinin spin kaplama yontemi ile



lamellere kaplanmasiyla elde edildi. Hidrofobik kaplamal silika nanopargaciklari Degussa firmasindan
elde edildi (Uriin modelleri: Aeroxide® LE1, LE2). Elde edilen bu yiizeyler gériiniir 1sik dalgaboylarinda
transparan 6zellikde olup nanometrik mertebede purizlilige sahip olmaktadir. Milimetrik damlalarin
bu yuzeyler lGzerindeki kontak agisi 155°°den blylk olarak 6lgllmustir. Sekil 2.1.2 (c) bdyle bir su
tutmayan ylzey Uzerinde duran mikrodamlaciklarin mikroskop gérunttsu gosteriimektedir.

(c)

Sekil 2 (a) Su tutan ve su tutmayan ylizey izerinde duran milimetrik su damlalari [1] (b) Ultrasonik piskirtiict ile olugturulan
mikrodamlaciklar (c) Ultrasonik plskirtme sonucu su tutmayan yilizey lizerinde elde edilen degisik ¢aplarda su
mikrodamlaciklari.

2.2. Taranabilir Optik Mikrokovuk Gosterimleri

Optik mikrokovuklar sahip olduklari keskin rezonanslar sayesinde dalgaboylarinda ¢ogullanmis optik
haberlesme aglarinda ihtiya¢ duyulan hassas optik anahtarlama veya filtreleme aygitlarinin yapitaglari
olarak énemli bir uygulama alanina sahiptirler [2]. Sekil 3’de de gosterildigi gibi bir optik mikrokovuk,
dalgaboyunda gogullanmis optik haberlesme aglarinda belli bir kanali filtrelemekte kullanilabilir. Bu
potansiyele ragmen optik mikrokovuk temelli aygitlar optik haberlesmede basarili ticari Urlnlere
doénisememiglerdir. Bunun temel nedeni kati optik mikrokovuk temelli uygulamalarda genis spektral
araliklar boyunca taranabilme probleminin teknolojik olarak ¢6zilememis olmasidir.

A, A3
Ao ; ’

Sekil 3 Mikrokovuk kullanarak optik anahtarlama

Bu probleme sivi mikrokovuklar bir ¢6zim olusturabilirler. Kolayca deforme edilebildikleri igin sivi
mikrokovuklar genis spektral araliklarda taranabilen rezonanslara sahiptirler. Projemiz kapsaminda
gerceklestirdigimiz deneylerde su tutmayan yizey Uzerinde duran su/gliserol mikrodamlaciklarinin
FGM’larinin genis spektral araliklarda ¢ degisik yontem kullanilarak taranabildigini gdsterdik.



2.2.1. Nem Odaciginda Buharlagma/Yogunlagma ile Spektral Tarama

Bu calismamiz asagidaki referansda yayinlanmistir:
“Simple largely tunable optical microcavity”, A. Kiraz, A. Kurt, M. A. Dundar, and A. L. Demirel, Appl.
Phys. Lett. 89, 081118 (2006).

Bu calismamizda su tutmayan ylzey Uzerinde duran su mikrodamlaciklarinin buharlasmasi ve
yogunlagsmasi 6zgun bir “elektrik ile kontrol edilen mini nem odacigl’” kullanilarak kontrol edildi.
Mikrodamlaciklarin boyutlarinin degismesiyle FGM’lerin genis spektral araliklar boyunca taranmasi
saglandi.

Elektrik ile kontrol edilen mini nem odaciginin ¢izimi Sekil 4’de gdsterilmektedir. Odacikta bir ultrasonik
puskurtici  mikrodamlaciklari  su tutmayan yuzeye puskirtmekte kullanildi. Puskadrtilen
mikdamlaciklar nem odaciginin iginde dengeye ulastiktan sonra puskurtiictiye sarili bir isitici direngten
gecen akimin kontrol edilmesiyle mikrodamlaciklarin buharlasmasi ya da yogunlagsmasini kontrol
edildi.

Sekil 4 Elektrik ile kontrol edilen mini nemlendirici odacigi. Kisaltmalar: N: Ultrasonik piskuirtiicti, R: Isitici direng, W: Su
deposu, M: Mini odacik, S: Su tutmayan ylzey, C: Lamel, O: Mikroskop objektifi

(b) (c)

Acquisition Number

584 586 588 582 584 588 584 586 588 590
Wavelength (nm) Wavelength (nm) Wavelength (nm)

Buharlasma

Sekil 5 Uc ayr mikrodamlacigin kaydedilen ardisik isima spektrumlari. Mikrodamlaciklar (a) buharlasma, (b) yogunlasma ve
(c) buharlagmayi takip eden yogunlasma gésteriyor. (a), (b) ve (c)’de mikrodamlaciklarin yarigaplari sirasiyla 9, 8 ve 5 um’dir.
Genlik degerleri degisken birimde cizilmistir ve maviden kirmiziya dogru artmaktadir.

Buharlasma - Yogunlagsma

Yogdunlagma

Sekil 5 ¢ mikrodamlaciktan kaydedilen ardisik 1sima spektrumlarini géstermektedir. Sekil 5(a) ve
5(b)de FGM’larinda gdzlenen distk ve yluksek dalgaboylarina dogru kayma bu mikrodamlaciklarda
sirasiyla buharlasma ve yogunlagsmay ifade eder. Sekil 5(a) ve 5(b)’de FGM’larinda 3.1 nm ve 9.6
nm’lik tarama saglanmistir. Sekil 5(c)’'de isitici direngteki akim 1 no’lu veri toplanmadan 6nce ani
olarak 0.28 A’den 0.31 A’e gevrilmistir. Bunun sonucu olarak baslangig¢ta buharlagan mikrodamlacik 7
no’lu verinin toplanmasindan itibaren yogunlasmaya baslamistir. Bdylece bu mikrodamlacigin FGM'lari
Once 2.6 nm’ye kadar disik dalgaboylarina tarandiktan sonra 3.3 nm boyunca yuksek dalgaboylarina
taranabilmistir.

Sekil 6(a)’da hacimsel olarak duragan kalan bir mikrodamlaciktan toplanan ardisik 1isima spektrumliari
gosterilmektedir. Yaklasik bir dakikada toplanan toplam 20 veri boyunca TE;g4 ¢ ve TE4s4 numarali
FGM'lari deneysel dizenegin ¢6zinirliga olan 0.07 nm’den fazla bir spektral degisim gostermemistir.
Bu 8000’den yiiksek bir kalite faktortini ifade eder (Kalite faktori: Q=Ao/FWHM). Yarigap ile FGM’lerin
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spektral konumlari iligkilendirilerek bu verilerden mikrodamlacigin yaklasik bir dakika boyunca
yaricapinda 1 nm’den fazla bir degisim gozlenmedigi sonucu c¢ikartilabilir. Erigilen bu yiksek
hassasiyetteki stabilizasyon mekanizmasi isitici direng ile elde edilen kontrol mekanizmasindan daha
karmasiktir ve laser sodurmasinin yarigapa olan hassas bagliligindan kaynaklanir. Bu hassas
stabilizasyon mekanizmasi Bolim 2.2.2’de agiklanmaktadir.

Sekil 6(b)'de degisik mikrodamlaciklardan elde edilen spektral aralik verileri 1/yarigap’in bir fonksiyonu
olarak gizilmistir. Ideal su kiresi igin beklenen degisim sekilde kesik ¢lzgili dogru ile gdsterilmistir.
Kesik ¢izgili dogru ile gozlenen dagilim ile 6lgiim sonuglari sarasindaki uyum mikrodamlaciklarin kesik
kireye ¢ok yakin bir geometriye sahip olduklarinin géstergesidir.

_—
QD
~—

(b)

o

Acquisition Number
o

3

10 pm

Intensity (a.u.)

0,08 0,10 0,12 0,14 0,16 0,18
1/a (um™)

T T T T
582 584 586 588 590

Wavelength (nm)

Sekil 6 (a) Hacimsel olarak sabit bir mikrodamlaciktan kaydedilen ardisik 1sinim spektralari. Mikrodamlacigin yaricapi 6 um’dir.
Genlik degerleri degisken birimde cizilmistir ve maviden kirmiziya dogru artmaktadir. (b) FGM’lerin spektral araliklarinin
1/yarigap ile degisimi. Kesik gizgili dogru ideal su mikrokureleri igin beklenen dagihimi gosteriyor. Kiigiik resim: Bir su
mikrodamlaciginin igima gorintusu. Karakteristik halka sekli gértniyor.

2.2.2. Su Tutmayan Yiizey Uzerinde Duran Su Mikrodamlaciklarinin
Hacimsel Stabilizasyonu

Bu calismamiz asagidaki referansda yayinlanmigtir:
“Volume stabilization of single, dye-doped water microdroplets with femtoliter resolution”, A. Kiraz, A.
Kurt, M. A. Dindar, M. Y. Ylce, and A. L. Demirel, J. Opt. Soc. Am. B 24, 1824-1828 (2007).

Bolium 2.2.1'de belirttigimiz buharlasma veya yodunlagsmayo kontrol ederek su mikrodamlaciklarinin
boyut kontroli deneyleri sirasinda karsilastigimiz bir etki su mikrodamlaciklarinin hacimsel
stabilizasyonu olmustur. Gdézledigimiz hacimsel stabilizasyon mekanizmasi elektrik ile kontrol edilen
mini nem odacid! ile mikrodamlaciga saglanan sabit yogunlagsma katsayisi ile mikrodamlacigin
yaricapina ¢ok hassas olarak bagli olan laser sogurma verimliliinin birbirlerini dengelemesi sonucu
ortaya ¢ikmigtir. Bu etkinin agiklanmasi asagida yapiimaktadir.

Sekil 7(b)'de odaklanmis bir laser ile uyarilan bir mikrokire i¢in hesaplanan yaricapa bagl sogurma

(O, ) ve modifiye sogurma (Q . ) verimlilikleri gésteriimektedir. O, mikrokirenin sogurdugu toplam

abs abs

glcun, mikrokdrenin z yinindeki projeksiyonuna ydnlenen toplam gice orani, éabx ise mikrokUrenin
sogurdugu toplam glclin odaklanmis Gaussian demedin toplam gulclne oranidir. (i)de Lorenz-Mie

orani (I', ;) ile dogrudan iligkilidir.
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Sekil 7 (b)de (iii) numaral graifikte kesik ¢izgi ile bir mikrodamlaciga uygulanan yogunlagsma orani

(I

dN
1oz ) 90sterilmistir. Su mikrodamlacigindaki toplam su molekdillerinin degisiminin E = l"yog -1

ile ifade edildigi basit bir model digundlduglnde, kare ve gember ile gosterilen noktalar mikrokirenin
yaricapinin dengede kalacagi noktalari ifade eder. Iki tip denge noktasi oldugu agiga g¢ikacaktir. Kare
ile gosterilen denge noktalari kararli iken gember ile gosterilen denge noktalari kararsizdir. Uygun
kosullar olustugunda mikrodamlacik kare ile gosterilen noktalarin birinde kararli olarak dengeyi
bulabilecektir.

- ——————— ———
(a) (b) 0.030 (M) HH 2
: ™2, 2 ™ 2
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2 3 2
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Sekil 7 (a) Odaklanmis bir Gaussian laser demeti kullanilan deneyin gosterimi. (b) (i) Dizlemsel dalga (plane wave) ile uyarilan
bir mikrodamlacigin yarigapa bagl sogurma verimliligi. (ii,iii) Odaklanmis laser demeti ile uyarilan bir mikrodamlacigin
normalize sogurma verimlilgi. (Ustte)'da laser polarizasyonu diizleme dik, (ii,iii)'de ise x yéniindedir. Mikrodamlacigin kirinim
indeksi 50 uM Rhodamine B ile katkili suyun 532 nm dalgaboyundaki sogurma katsayisi olan 1.33+42107 alinmistir. Laser
odak noktasi mikrodamlacigin merkezinden x yéniinde 6200 nm (ii) ve 5800 nm (iii) mesafede bulunmaktadir.

Deneylerimizde bu model ile tamamen agiklanan hacim stabilizasyonu mekanizmasini gézlemledik.
Sekil 8(a)da i1sima spektrumlari gdOsterilien mikrodamlacik énce yogunlagsmakta ve 13 numarali
spaktrumdan itibaren hacimde stabilize olmaktadir. Bunun bir sonucu olarak sabit bir oran ile yiksek
dalgaboylarina dogru kayan FGM'’'ler 13 numarali spektrumdan itibaren dalgaboyunda stabilize
olmustur. FGM’lerin deneysel diizenegin ¢o6zinurligl olan 0.07 nm spektral genislikte stabilize olmasi
1 nm’yi gegmeyen bir yarigap stabilizasyonunu ifade eder.

Sekil 8(b)’deki mikrodamlacik ise birinci spektrumdan itibaren hacimsel stabilizasyona ulagmistir. 5.
spektrumdan Once laser demetinin 500 ms boyunca bloke edilmesi ile stabilizasyon kaybolmus,
mikrodamlaciktaki yogunlasmanin bir sonucu olarak FGM’ler yeniden ylksek dalgaboylarina dogru
kaymistir. Sistem daha sonra 19. spektrum ile tekrar hacimsel kararliliga ulagsmistir. 26. spektrumdan
once laser demetinin 500 ms boyunca yeniden bloke edilmesi ile hacimsel kararlilik tekrar vyitirilmis,
mikrodamlacik yodunlasmaya devam etmistir. Sekil 8(b) hacimsel kararlihgin saglandidi noktanin
laserin bloke edilmesi ile dijital olarak degistirilebildigini kanitlamaktadir.
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Sekil 8 (a) 13 numarall spektrumdan itibaren hacim stabilizasyonu (c) Ardasik denge noktalarinda hacim stabilizasyonu. (a) ve
(b)de mikrodamlaciklarin yarigaplari 6um’dir. CCD kamera algilama zamani ve verinin okunma zamani 1 sn ve 2.1 sn’dir.

2.2.3. 1064 nm’de Isiyan Nd**:YVO, Kati-Hal Laserinin Tamamlanmasi

Projemizin Gglincli dénemi boyunca Kog¢ Univsersitesi Laser Arastirma Laboratuvari ile ortak bir
calismayla 1064 nm’de Isiyan diyot pompali Nd**:YVO, laserinin tasarimi ve calistiriimasi
gerceklestiriimistir. Bu laserin kovuk tasarimi ve goérintileri Sekil 9 ve 10°da gdsterilmektedir. Bu laser
Bolum 2.2.4'deki su/gliserol mikrodamlaciklarinin lokal 1sitma ile spektral taranmasi ¢alismasinda
kullaniimigtir.

D ﬂ Nd**:YVO,

dt=15.2 cm

v

ANNNNNNN

&
«

B
M g=75cm ©
Sekil 9 Projemiz kapsaminda uretimi tamamlanan 1064 nm’de isiyan diyot pompali Nd>*:YVO, laserin kovuk tasarimi.

Laseri olusturan ana birimler sunlardir: Pompa diyot laseri, Nd**:YVO, kristali odaklayici mercek ve
cikis baglastiricisi (output coupler). Pompa diyotu olarak 808 nm merkez dalgaboyunda isiyan 25 W
¢cikis guclne sahip modul kullaniimistir. Kullanilan pompa diyot laseri Coherent firmasindan satin
alinmistir, Griin kodu FAP600-25W-808'dir. Pompa diyot laseri icin AC/DC gl¢ kaynagi kullaniimigtir.
Gugc kaynaginin teknik ézellikleri soyledir:

Model  : GEN/E 6-100-750
Cikis : 0-6VDC / 0-100A 600W
Marka : Lambda/Almanya

Nd**:YVO, kristali laser kovugunun iginde su sogutmali bir tutucu ile tutturulmustur. Su sogutma igin
Thermaltake Aquarius Il model bir sivi sogutucu sistemi kullaniimigtir.
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Sekil 10 (a) Projemiz kapsaminda tiretimi tamamlanan 1064 nm’de isiyan diyot pompali Nd®*":YVOy laserin gérintisi. (b)
Laser kocugunun goriintisu. (c) Elde edilen kizilétesi isimanin gortntisu.

Uretimi tamamlanan laserimizin gikis giiclinin pompa diyodu akimi ile degisim grafigi Sekil 11°de
gOsteriimektedir. 19 A’lik pompa diyodu akimi i¢in laserimizden 1.1 W’lik ¢ikis glcu elde edilmistir. Bu
deger beklentimiz olan 1 W ¢ikig glcuni kargilamaktadir.
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Sekil 11 Projemiz kapsaminda Uretimi tamamlanan 1064 nm’de i1s1yan diyot pompali Nd**:YVOy laserinin ¢ikis glicinun pompa
diyodu akimi ile degisim grafigi.

2.2.4. Su/Gliserol Mikrodamlaciklarinin Odaklanmig Bir Laser ile Spektral
Taranmasi

Bu calismamiz asagidaki referansda yayinlanmistir:

“Large spectral tuning of liquid microdroplets standing on a superhydrophobic surface using optical
scattering force”, A. Kiraz, S. C. Yavuz, Y. Karadag, A. Kurt, A. Sennaroglu, and H. Cankaya, Appl.
Phys. Lett. 91, 231102 (2007).

Bu calismamiz ayrica Nature Photonics dergisinin Subat 2008 sayisinda highlight edilmigtir.

Sekil 12 43 mW guciinde kizil6tesi laser kapali (a,b) ve agik (c) iken bir gliserol/su mikrodamlacigindan kaydedilen ardasik
mikroskop gorintileri. Kizilotesi laser agildiginda mikrodamlanin gapi (a) 6.5 um’den (b) 4.1 um’ye dusuyor. Laser tekrar
acildiginda mikrodamlanin gapi (c) 6.1 um’a doéniyor.

Bu calismamizda yiiksek bagil neme sahip bir odacikta su tutmayan ylizey (zerinde bulunan
su/gliserol mikrodamlaciklarinin lokal olarak bir kizilétesi laser kullanilarak isitiimasiyla boyutlarinin
geri dontsumll olarak degistirilebildigi gosterilmistir. Biribirinde ¢éziinebilen ugucu ve ugucu olmayan
iki siviyr icerien ikili damlaciklarda buharlagma dinamigi gok zengin bir hal alir. ikili bir mikrodamla
olarak su/gliserol damlalarinin buharlasma dinamigi daha énce detayl olarak incelenmistir [3,4]. Bu tir
ikili bir damlada suyu buharlagsmasini kontrol eden aktivite katsayilari hassas deneylerle belirlenmistir.
Halen yaptigimiz calismalarda bu aktivite katsayilari kullanilarak goézlemlerimizin hesaplamalarla
uyumlu oldugu da gértlmustar.

Deneylerimizde ultrasonik puskurtlict ile puskirtilen Rhodamine B boya moleklli katkil
mikrodamlalar su tutmayan yuzeyin Gzerine puskurtilmis ve mikrodamlalar >90% bagil neme sahip
odaciklarda tutulmustur. 1064 nm’de 1siyan bir kizildtesi laser mikrodamlalarin yaklasik olarak
merkezine odaklanmigstir. 532 nm’de 1siyan bir diger yasil laser ile mikrodamlalar yandan uyariimis ve
mikrodamlalardan yayllan 1sima ayni mikroskop objektifi (NA=1.4) ile toplandiktan sonra
monokromatér ve CCD kameradan olusan spektrometrede algilanmistir.

Sekil 12’de gdsterilen spektral tarama mekanizmasinin ana prensibi séyle aciklanabilir. Kizilbtesi laser
ile 1sitildiginda su/gliserol mikrodamlasinin sicakhgi bulundugu odaciktan daha yiiksek olur. Bu yeni
sicaklikta mikrodamladan su buharlasir ve mikrodamla daha kiglk bir boyutta odacik ile dengeye
ulasir. Mikrodamlanin yeni boyutunda gliserolin mol orani artmis olur. Kizilétesi laser uyarisi
kaldinldiginda ise mikrodamlanin sicakligi tekrar odacigin sicakligina esitlenir ve bu yeni sicaklikta
mikrodamla ortamdan su buhari emerek siser ve eski boyutlarina hemen hemen geri déner. Gliseroliin
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ugucu olmadiginin disunuldigld ideal senaryoda bu boyut degisimi mekanizmasi tamamiyla geri
doénusumludir. Pratik durumda ise, gliseroliin buharlagsmasi bu spektral tarama metodunda kiguk bir
geri donusimsiizlige yol agar. Geri donisimsiizlik de odacigin su buhari bagil neminin arttiriimasi ile
azaltilabilmektedir. Sekil 13(a)'da kizildtesi laser giclinin artmasiyla FGM'lerde goriilen mavi-kayma
g6zlenmektedir. Kizil otesi laserin glict tekrar azaltildiginda FGM'leri tekrar kirmizi dalgaboylarina
kayar. Laser gucu tekrar 0 uyW’a ulastiginda FGM’lerin hemen hemen baslangi¢ noktalarina geri
donduikleri gorilir. Bu mikrodamlacikta 37 uW’lik maksimum laser giiciinde 16 nm’lik spektral kayma
g6zlenmistir. Sekil 13(b)'de gosterildigi gibi baska mikrodamlalarda yaptigimiz ¢alismalarda maksimum
935 uW’lik laser guciinde 33 nm’ye kadar spektral tarama gézlenmistir. Gosterilen bu spektral tarama
teknidi ¢cok yiksek spektral araliklarda spektral tarama yapilmasina elverir ve gbézlenen maksimum
spektral miktrari olan 33 nm’nin asiimasinin dndnde pratik bir engel bulunmamaktadir.

(@)
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0 _f —O— Microdroplet A
1 —A— Microdroplet B
—O— Microdroplet C
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Sekil 13 (a) Kizilétesi laserin glict 6nce arttirilirken 8.2-um-gapindaki bir mikrodamladan kaydedilen isima spektrumlari. Oklar
fisildayan galeri modlarinin (FGM) spektral harelet yonunu belirtmektedir. FGM’larinda en yliksek kizil6tesi laser gticl olan 390
uW’de toplam 16 nm'lik bir spektral kayma goézlenmektedir. (b) Ug farkli mikrodamla igin fisildayan galeri modlarinda (FGM)
gozlenen spektral kaymanin kizilétesi laser gliciine bagl histerez egreleri. A, B ve C mikrodamlalarinin ¢aplari (mikrodamlacik
A) 8.2 um, (mikrodamlacik B) 9.0 um, ve (microdroplet C) 8.2 um’dir. C mikrodamlasinda 935 uW maksimum kizil6tesi laser
gucunde 30 nm’lik spektral kayma gozlenmistir.

2.2.5. Elektroislatma ile Spektral Tarama

Bu calismamiz asagidaki referansda yayinlanmistir:
“Spectral tuning of liquid microdroplets standing on a superhydrophobic surface using electrowetting”,
A. Kiraz, Y. Karadag, and A. F. Coskun, Appl. Phys. Lett. 92, 191104 (2008)

Elektroislatma elektrik alan kullanarak su tutmayan bir ylzey Uzerinde duran damlalarin kontak
acllarinin azalmasini (ylzeyi daha fazla islatmalarini) ifade eder. Bu ¢alismamizda elektroislatma
yéntemi kullanilarak mikrodamlalarin FGM’lerinde spektral tarama gerceklestiriimistir. ideal bir kesik
kire dusindldagunde kontak agisinin azalmasi sabit hacimde ekvatoral yarigapta bir artisa yol agar.
Bu da FGM'lerin kirmizi dalgaboylarina dogru kaymasina yol acar. ideal bir kesik kiirenin ekvatoral
yarigapinin kontak agisinin kosinusu ile degisimi Sekil 14’de gizilmistir. Sabit mikrodamla hacminde
kontak acisi azaldikga ekvatoral yarigapin arttigi bu sekilde gérilmektedir. Kontak agisi azaldikga
ekvatoral yarigapda gorilen bu artig, galismamizda gosterdigimiz spektral tarama metodunun temelini
olusturur.
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Sekil 14 Sabit hacimli ideal bir kesik kirenin normalize yarigapinin kontak agisinin kosiniistine gore aldigi degerleri gosteren
egri. Oklarla bazi kontak agisi degerleri gosterilmistir.

> C
> |TO

1 C1i
B i & E v S

dz. CZT r»C
A

ITO

_.>O

Sekil 15 Deney diizeneginin gizimi. C, lamel; S, su tutmayan yiizey; ITO, indium tin oksit kaplama; O, mikroskop objektifi.
Cizim gerkgek Olgekte degildir. c1 ve c2 birim alana dlsen kapasitans deg@erlerini ifade eder.

Kullanilan deneysel dizenegin cizimi Sekil 15'de gosterilmektedir. Deneylerimizde bir ylzeyi indium
thin oksit (ITO) diger ylzeyi de superhidrofobik kaplamali bir lamel kullaniimis, gliserol/su
mikrodamlalari superhidrophobic kaplamanin Uzerine puskirtiimistir. Daha sonra ITO kaplamali
baska bir lamel kaplamali ylizey mikrodamlalara bakacak sekilde diger lamelin lzerine kapatiimistir.
Elde edilen odacik yapistirici kullanilarak lameller arasindaki mesafeyi minimum tutarak tamamiyla
kapatiimistir. Sonugta elde edilen odacikta lameller arasi mesafenin (d;) 30-60 um mertebesinde
oldugu gorulmuistir. Deneylerimizde ITO kaph yizeyler arasina 0-500 V arasinda yuksek voltaj
verilmesiyle elektroislatma gerceklestiriimistir. FGM’ler Rhodamine B katkili mikrodamlalarin yesil bir
laser ile uyarilmasi ve 1g1ma spektrumunun bir spektrometrede algilanmasi ile gdzlenmigtir.

Elektrikislatmanin karakteristik 6zelligi kontak acisinin kosinlsu ile uygulanan voltaj arasindaki
parabolik iligkidir. Bizim deneysel durumumuza uygulandiginda bu parabolik iligskinin FGM’lerin spektral
pozisyonlari ile uygulanan voltaj arasinda da g6zlenmesi gerektigi ortaya ¢ikar. Bu parabolik iligkinin

£06,C2
A=2 +0.032/10d()d—eq2VjB oldugu bulunmustur. Bu denklemde A, Ay, &y,&; , 04, d2, C2 Cog, VE Vg
20,02
FGM dalgaboyu, sifir voltajdaki FGM dalgaboyu, bos uzayin sidalidi (permittivity of free space),
dielektrik sabiti, sivi-buhar arayiiz enerijisi, lamel kalinligi, birim alana diisen kapasitans ¢, =¢,¢,/d,,

esdeger kapasitans (c,, =cic,/(c; +¢,),c;=¢,/d,) ve uygulanan voltaji ifade eder. Deneyimizde

kullanilan degerler icin parabolik iliski 4 = 4, + 1.53-107° VjB (nm biriminde) olarak énguralmustir.
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Sekil 16 (a) Voltaj degeri 0'dan 400 V’a dogru arttirilirken 5 um c¢apindaki bir mikrodamladan kaydedilen normalize 1sima
spektrumlari. 400 V'da fisildayan galeri modlarinda (FGM) 3.3 nm’lik bir kirmizi kayma gériilmekte. Yiksek voltaj degerlerinde
FGM’lerde mavi bir sirt gériilmekte. (b) (i) Vas 0 V'dan 400 V’a (kareler) ve tekrar 400 V’dan 0 V’a (Uggenler) degistirilirken FGM
A’da gozlenen histerisis egrisi. Egri parabolic en iyi benzesim egrisini gdstermekte: AL=0.0145 3+2.04-10°Vpg? . (i) 8 farkli
mikrodamlada Vag'ye bagl olarak gézlenen spektral kayma miktarlari parabolik benzesim fonksiyonlari ile birlikte
gosterilmektedir. A, B, C, D, E, F, G, ve H mikrodamlalarinin ¢aplari 5, 5, 6, 7.5, 7, 6.5, 7, and 6 um’dir. G mikrodamlasinda
400 V'da 4.7 nm’lik maksimum spektral kayma gézlenmekte.

Bir mikrodamladan elde edilen 1sima spektrumlarinin uygulanan voltaja gére degisimi Sekil 16(a)da
gOsteriimektedir. Bu sekildeki A ile gdsterilen FGM’nin voltaja gére spektral kayma miktari da Sekil
16(b)(i)de gdsteriimektedir. Bu grafik uygulanan voltaj ile gdzlenen spektral kayma arasindaki
parabolik iliskiyi gdstermektedir. En iyi parabolik benzesim fonksiyonundan parabolik katsayi 2.04.10°
olarak bulunmustur. Bu deger 6ngdrulen 1.53-10” degerine oldukca yakindir. Ayrica Sekil 16(b)(i)'de
FGM'de elde edilen bu spektral taramada histerez kaybi olmadidi da gosteriimektedir. Sekil 16(b)(ii)'de
gOsterildigi gibi 7 diger mikrodamlada da FGM'’lerdeki spektral kayma ile uygulanan voltaj arasinda
parabolik bir iliski gbzlenmistir. En iyi benzesim fonksiyonlarindan elde edilen parabolik katsayilar da
1.56-10° ile 2.94-10°° arasinda olmustur.

2.3. Mikrodamlaciklar ile Gelistirilen Yeni Organik Isik Kaynagi
Kuramlari

2.1.1. Boya Molekiilu Laseri Gosterimi

Doénem igerisinde gergeklestirilen bu galismamiz asagidaki referansda yayinlanmistir:

“Lasing from single, stationary, dye-doped glycerol/water microdroplets located on a superhydrophobic
surface”, A. Kiraz, A. Sennaroglu, S. Doganay, M. A. Dindar, A. Kurt, H. Kalaycioglu, and A. L.
Demirel, Opt. Commun. 276, 145-148 (2007)

Mikrodamlaciklar optik mikrokovuk 6zelliklerinden dolayr 1s1g1 ylksek Kkaliteli rezonanslarinda
saklayabilirler. Bu o¢zellik sayesinde mikrodamlaciklardan dusiuk esik seviyeli laserler elde etmek
mUmkunddr. Literatlrde 20 yili askin senedir havada ugan mikrodamlaciklardan laser isimasi rapor
edilmistir [5,6,7]. 2006 senesinde ayrica elekirik alanla tuzaklanmis mikrodamlaciklarda da laser
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Isimasi elde edilmistir [8]. Calismamizda literatlirde ilk defa olarak bir alttasin Gzerinde duran
mikrodamlaciklarda boya molekull laser isimasi elde edilmistir.
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Sekil 17 (a-c) Pompa giicline bagli 7.8 um c¢apindaki bir gliserol/su mikrodamlacigindan elde edilmis 1sima spektrumlari. (a),

(b), ve (c)deki uyari fluensleri sirasiyla 200 J/cm?, 940 J/cm?, ve 4950 J/cm?dir. Mikrodamlacigin optik mikroskop gorintist,

cizgili olarak belirtilen gember laser uyari alanini ifade eder. (d) 4950 Jiem? uyari fluensinde toplam 1.5 sn’lik uyaridan sonra
kaydedilen spektrum.

Goranur 15191 gegiren superhidrofobik yiizeyler silika nanopargaciklarin (Degussa AG, Aeroxide LE1)
lamelin Uzerine 50mg/ml'lik etanol c¢o6zeltisi kullanilarak spin kaplanmasiyla elde edildi. 225 puM
Rhodamine B ile katkilandiriimis 90/10 oraninda su/gliserol ¢dzeltisi ultrasonik mikrodamla Ureteci
yardimi ile hazirlanan ylzeyin Uzerine puskurtildd. Yuzeye konan mikrodamlaciklar kiresel
sekillerinde hizla buharlagip denge boyutlarina ulastilar. Elde edilen kiresel mikrodamlaciklarin ¢aplari
birka¢ mikrometre ile yaklasik 20 mikrometre arasindaydi. Buharlasma sonrasinda mikrodamlaciklarin
0.225-2.25 mM aralginda Rhodamine B icerdigi beklenmektedir. Mikrodamlaciklar Kog Universitesi
Laser Arastirma Laboratuvari’nda bulunan bir Q-anahtarlamali Nd:YAG laser ile 532 nm dalgaboyunda
uyarildi. Kullanilan pompa laserinin darbe tekrar orani 1KHz ve darbe genisligi 100 ns’dir.
Mikrodamlaciklar laserin 14 ym c¢apinda bir alana odaklanmasi ile uyarildilar. Yiuksek numerik acili bir
mikroskop objektifi (60x, NA=1.4) mikrodamlaciklarin uyariimasinda ve mikrodamlaciklardan yayilan
Isimanin toplanmasinda kullanildi. Toplanan 1gsimanin spektral dadihmi iki renkli bir ayna ve 1.5x
yukseltici elemandan gegcirildikten sonra 1/2m’lik bir monokromatdr ve bir CCD kamera ile dlgulda.
Olglimlerde 0.24 nm’lik spektral ¢ézinirlige erisildi. Bir diafram kullanilarak pompa laseri 50 ms’lik
uyari zamanlari disinda bloke edildi.

Sekil 17°de laser 1simasi gdzlenen bir gliserol/su mikrodamlacigindan elde edilen degisik 1s1Ima
spektrumlar gosteriimektedir. Laser 1simasi gdsteren modun diger modlar ile karsilastirildiginda
dogrusal olmayan uyari gucd bagimhhgdi gdéruluyor. 4950 Jlem?lik uyari fluensinde laser 1simasi
gorilen fisildayan galeri modu diger bitiin modlarinkinden daha yiksek bir genlige erisiyor. Sekil
17(d)de goruldigu gibi 1.5 sn’lik uyari sonucunda boya molekiillerinin sénmesinden dolay! laser
Isimasi sonlaniyor. 601 nm civarinda bulunan bu fisildayan galeri modunun uyari fluensi ile dogrusal
olamayan degisimi Sekil 18(a)da gosterilmektedir. Bu mod icin esik fluensi 750 J/cm? olarak
belirlenmistir.
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Sekil 18 (a) 7.8 um gapindaki gliserol/su mikrodamlacigindan elde edilen isima genliginin uyari fluensine gore grafigi. Laser
Isimasi gozlenen fisildayan geleri modu (601 nm), iki ayri fisildayan galeri modu (587 ve 592 nm) ve 580 nm’deki arkaplani
Isimasi gosterilimektedir. (b) 6.9 um ¢apindaki bir gliserol/su mikrodamlaciginin laser isimasi goézlenen fisildayan galeri
modunun yari maksimumdaki spektral genisliginin uyari fluensi ile degisimi. Laser igimasi goérilen modun ve 580 nm’deki
arkaplan isimasinin genliginin uyari fluensi ile deg@isimi.
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Sekil 19 599 nm ve 607 nm’de iki fisildayan galeri modunda ayni anda laser isimasi gosteren bir gliserol/su
mikrodamlacigindan elde edilmis 1sima spektrumu. Uyari fluensi 6530 J/cm?dir. Kiigik grafikte laser isimasi gdsteren
modelarin ve arkaplan isimasinin uyari fluensi ile degisimi gosterilmektedir.

Optik mikrokovuklardan laser 1gimasi gézlenmesinin 6nemli bir bagka gostergesi de laser isimasi
gOsteren modun spektral genigliginin pompa glci ile azalmasidir. Bu goézlem Sekil 18(b)de
gosterilmektedir. Son olarak, bazi mikrodamlaciklarda laser isimasi ayni anda birden fazla fisildayan
galeri modunda go6zlenmistir. Sekil 19°’da iki fisildayan galeri modunda ayni anda laser i1simasi
gOsteren bir mikrodamlacigin 1sima spektrumu gosterilmektedir. 599 nm ve 607 nm’de goérilen
fisildayan galeri modlari polarizasyonlari farkli olan (TE ve TM) iki farkh gruba aittirler. Bu gruplar
sekilde A ve B harfleri ile gosterilmektedir.

2.1.2. Mikrodamlacik Raman Laseri Gosterimi

Bu calismamiz asagidaki referansda yayinlanmistir:

“Raman lasing near 630 nm from stationary glycerol-water microdroplets on a superhyrophobic
surface”, A. Sennaroglu, A. Kiraz, M. A. Dundar, A. Kurt, and A. L. Demirel, Opt. Lett. 32, 2197-2199
(2007)

Bu calismamiz ayrica Nature Photonics dergisinin Agustos 2007 sayisinda highlight edilmistir.
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Bu calismamizda su tutmayan yizey lzerinde duran gliserol/su mikrodamlaciklarinda Raman laser
Isimasi gézlenmistir. Deneylerde 11-15 um ¢aplarinda bulunan gliserol/su mikrodamlaciklari darbeli bir
yesil laser (A=532 nm) ile uyarildi. Degisik mikrodamlaciklarda iki degisik etki gozlendi: kovuk
arttinimis Raman sagilmasi (cavity enhanced Raman scattering) ve Raman laser isimasi. Raman
laser 1simasi gozlenen durumda laser isimasi arkaplan igsimasindan 30 dB’den daha fazla bir oranla
daha ylksek genlikde elde edildi. Raman laser isimasinda isiya bagl yanma/sénme gozlendi. Azot
gazi ile mikrodamlaciklarin verimli bir sekilde sogutulmasi sonucu yanip/sénme zamani 2.3 s’den 0.4
s’ye kadar indirilebildi.
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Sekil 20 10.9 um capindaki bir mikrodamlaciktan kaydedilen kovuk-arttiriimis Raman sagilma (cavity enhanced Raman
scattering). spektrumu Toplam kayit stresi 45 s’dir.

Sekil 20°de 10.9 um ¢apinda bir gliserol/su mikrodamlacigindan elde edilen kovuk arttirilmis Raman
sacilma spektrumu gosteriimektedir. Bu spektrumda mikrodamlacigin FGM'’leri agik¢a gérulmektedir.
Sekilde degisik mode kiimelerine ait FGM’ler A ve B ile gosterilmektedir. Yiksek pompa laser gtict ile
pompalanmasina ragmen bu mikrodamlacikda Raman laser isimasi goézlenmemistir. Raman laser
iIsimasinin  gézlenmemesi FGM’lerin goreceli olarak dusuk olan kalite faktorlerine (Q~2000)
yorulmustur.
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Sekil 21 (a) Raman laser iIsimasinin gozlendigi, 12.4 um ¢apindaki bir mikrodamlaciktan elde edilen spektrum. (b) Ayni
mikrodamlaciktan Raman laser isimasinin gézlenmedigi bir periyotta kaydedilen spektrum. Kuguk sekil kaydedilen ardisik
spektrumlardaki agma/kapama davranisini gosteriyor. (c) % 100 (A egrisi) ve % 13 (B egrisi) su igeren gliserol/su
karisimlarinin Raman spektrumlari. Toplam kayit siiresi 30 s’dir.

Daha bulyuk g¢aplardaki mikrodamlaciklarda Raman laser isimasi sikga goézlenmistir. Sekil 21(a)'da
Raman laser 1simasi gosteren 12.4 pum capindaki bir mikrodamlaciktan elde edilen spektrumlar

21



gosterilmektedir. Ardisik kaydedilen spektrumlarda ylksek kazangli Raman bandlarinin yer aldigi
632.3 nm dalgaboyunda anlik olarak ylksek genlikteki Raman laser i1simasi gozlenmistir. Bu Raman
laser Isimasinin acik bir gostergesidir. Sekil 21(a)’deki ardisik spektrumlarda Raman laser isimasinda
g6zlenen yanip/sénme fenomeni de gézlenmketedir.

Sekil 21(b)'de gozterilen sbnme anina goére Sekil 1.1.5(a)'daki yanma durumunda Raman laser isimasi
30 dB oraninda yiiksek bir genlige ulasmistir. Raman laser igsimasi Sekil 21(c)’'de B egrisi ile gbsterilen
630 nm civarinda bulunan gliserol’e ait Raman bandi gézlenmistir. Bu band A egrisi ile gOsterilen, su ile
elde edilen Raman spektrumunda mevcut degildir.
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Sekil 22 (a) 21.5 um capindaki bir mikrodamlaciktan kaydedilen zamana baglh Raman laser isimasi genligi grafigi. 25
cerceve/s’lik gergeve hizi kullaniimistir. 3348, 3349 ve 12083 numaral gergeveler Ustte gosteriimektedir. (b) Raman laser
Isimasi gozlendidi bir anda bir mikrodamlaciktan kaydedilmis gergek renkli gérintu. Raman laser isimasinin kirmizi rengi

gorulebiliyor.

Yanma/sénme fenomeni Raman laser i1simasi gdsteren mikrodamlaciklarin video gdéruntilerinin
kaydedilmesi ile incelenmistir. Sekil 22(a)’da Raman laser isimasi gosteren 21.5 um gapindaki bir
mikrodamlaciktan kaydedilen videdan elde edilen zamana bagli Raman laser 1gsimasi genligi grafigi
gorulmektedir. Yanma/sénme fenomeni bu grafikte agik olarak goérilmektedir. Bu mikrodamlacikda
azot gazi ile temizlenme sonucunda yanma/sénme zaman araligi 2.3 s’den 0.4 s’ye disUrdlmugtir.
Sekil 22(b)de ise bir bagska mikrodamlacigin yanma aninda kaydedilen renkli kamera gorintusu
bulunmaktadir. Bu gortintide Raman laser igsimasinin kirmizi rengi agik olarak gérilmektedir.

2.1.3. Mikrodamlaciklarda Arttinlmis Enerji Transferi Gosterimi

Bu calismamiz asagidaki referansda yayinlanmistir:
“Enhanced energy transfer in single glycerol/water microdroplets standing on a superhydrophobic
surface”, A. Kiraz, S. Doganay, A. Kurt, and A. L. Demirel, Chem. Phys. Lett. 444, 181-185 (2007).
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Sekil 23 (a) Forster rezonans eneriji transferi (FRET) mekanizmasi. (b) Calismalarimizda kullanilan donor ve akseptor
molekdllerinin normalize edilmis sogurma ve isima spektrumlari ile overlap fonksiyonu.

Birbirlerine yakin mesafelerde (<A/10) duran donor ve akseptér molekilleri arasinda enerji transferi
gerceklestirilebilir (Sekil 23(a)). Forster rezonans eneriji transferi (FRET) olarak adlandirilan bu enerji
transferinin gerseklesmesi su kosullara baghdir: (i) Molekdulerin dipol yénelimlerinin uyumlu olmasi, (ii)
aralarindaki mesafenin kigik (<A/10) olmasi ve (iii) donor molekulinin yayilm spektrumu ile akseptor
molekulinin sogurma spektrumu arasinda spektral bir értigsmenin bulunmasi. FRET fenomeni
molekiller arasi hassas mesafe olgcmekte ve organik LED ile laserlerin gelistirimesinde 6nemli
uygulamalar bulmaktadir.

Donor ve akseptér molekullerinin arasindaki enerji transferi optik mikrokovuk mod’lari ile énemli bir
Olgide arttinlabilir. Secilen optik mikrokovuga gbére iki molekil arasinda Foérster tipi, 1simaya
dayanmayan (nonradiative) enerji transferi arttirilabilir veya 1simaya dayanan (radiative) eneriji transferi
gerceklestirilebilir. Literatirde bu iki tir gézlem de gerceklestiriimistir. Deneylerimizde gliserol/su
mikrodamlaciklarinin icinde bulunan donor ve akseptdr molekilleri arasindaki enerji transferi
Olgulmustir. Optik mikrokovuk mod’larinin bulundugu dalgaboylarinda arttirimis isimaya dayanan
(radiative) enerji transferi oldugu gdézlenmistir. Calismnalarimizda kullandi§imiz donor (Atto 488) ve
akseptér (Rhodamine B) molekdllerinin normalize edilmis sodurma ve i1sima spektrumlari Sekil
23(b)de gosteriimektedir. Donor molekullerinin 1s1ma spektrumu ile akseptér molekdllerinin sogurma
spektrumu arasindaki rttisme (overlap) fonksiyonu da Sekil 23(b)’de gdsterilmektedir.

Deneylerimizde eneriji transferinin varhdini kanittamak icin “kademeli akseptoér sondurilmesi” (gradual
acceptor photobleaching) teknigi kullaniimistir. Bu teknikte &rnek vyalnizca akseptér molekulleri
tarafindan sogurulan bir laser ile (=532 nm) belli araliklar ile uyarilir. Bu uyarilma sonucu akseptor
molekdllerinin  séndlrtlmesi  saglanir. Akseptdr molekdllerinin  séndurilmesi sonucunda donor
molekiillerinin 1simasinda kademeli olarak bir artis goézlenir. Bu artis enerji transferinin siphe
goOtirmeyen bir kaniti olmaktadir. Sekil 24(a)'da kademeli akseptor sondirilmesi ile elde edilen donor
molekil 1sima spektrumlari bulunmaktadir. Bu spektrumlarda enerji transferinin bir sonucu olarak
donor molekul isimasinin kademeli olarak arttigi gézlenmektedir.
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Sekil 24 (a) Kademeli akseptor sondirilmesi teknidi ile 5 um gapindakji bir gliserol/su mikrodamlacigindan elde edilen isima
spektrumlari. -, 1I-11, IlI-1V, ve IV=V numarali spektrumlar arasinda s6ndiirme zamanlari sirasiyla 5, 4, 4, ve 2 dakikadir. (b)
Fisildayan galeri mod alani ve ofset seviyesinin kademeli akseptor séndurilme zamani ile degisimi. Degerler deney basinda
1’e normalize edilmistir. Deney sonunda fisildayan galeri mod alani 40’a ulastiginda ofset seviyesi 4 seviyesine gikmistir. Bu
rezonan dalgaboylarinda 10 kat daha fazla enerji transferini gsterir.

Sekil 25 6 um ¢apindaki bir mikrodamlaciktan alinan isima mikroskopi goruntleri. (a,b) Donor filtresi ile alinan gorintl laser
uyari noktasinda buiylk ¢apa gore simetrik noktada kiiglk bir tepe goriilmektedir. (c,d) Akseptor goriintiisiinde iki tepe
arasindaki simetrinin arttigi gézleniyor. Bu arttirlmis enerji transferinin radyatif dogasina isaret eder.

Arttinlmis enerji transferi mikrodamlaciklarin fisildayan galeri modlar (whispering gallery modes) ile
rezonansda bulunan donor molekuli 1simasinin rezonans olmayan 1sima ile kargilastiriimasi ile agiga
cikar. Sekil 24(b)’'de akseptor sondirilmesi ile bir fisildayan galeri modunda (FGM) elde edilen artis ile
rezonansta olmayan arkaplan isimasindaki artis karsilagtiriimaktadir. 15 dakikalik akseptdr
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sondiridlmesi sonucunda FGM’'undaki artisin arkaplan isimasindaki artisa gore yaklasik 10 kat daha
fazla oldugu gorilmektedir. Bu FGM’lerde arttirilmis eneriji transferinin kanitidir.

FGM'ler tarafindan arttirilan enerji transferinin radyatif dogasi mirodamlaciklarin donor ve akseptor
goruntilerinde agiga c¢ikar. Sekil 25'de bir mikrodamlacikdan alinan donor ve akseptor gorintileri
gOsteriimektedir. Donor gorintisl laserin uyarma noktasinda yodunlasmistir. Mikrodamlacik iginde
odaklanmadan dolayl uyariima noktasina g¢apa gore simetrik noktada dislk genlikli bir tepe
gorulmektedir. Akseptdr gorintisinde ¢apa gore simetrik noktada bulunan tepe noktasinda artistan
dolayr daha ylksek simetri gézlenmektedir. Bu artan simetri donor ile akseptdr molekilleri arasinda
meydana gelen enerji transferinin radyatif dopasina isaret eder. Donor molekiillerinin i1simasi radyatif
olarak FGM’lere baglasirlar. FGM’lerdeki bu 1sima da akseptdr molekdilleri tarafindan verimli bir sekilde
sogurulur. Sonug olarak uzun menzilli, radyatif bir enerji transferi elde edilir.
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3. Esodakhh Gorintileme ve Isima Korrelasyon
Spektroskopisi Deneyleri

3.1. Isima Korrelasyon Spektroskopisi ve Esodakli Goriintiileme
icin Geligtirilen Labview Programlari

3.1.1. Esodakh Goruntuleme icin Gelistirilen Labview Programi

Esodakli gorintileme igin gelistirilen Labview programi Sekil 26’da gdsteriimektedir. Bu programda
piezoelektrik tarayicinin G¢ boyutta hareketini kontrol eden i¢ kanala veri toplama kartinin analog
¢ikiglarindan 0-10 V arasinda bir voltaj verilir. Bu voltaj piezoelektrik tarayicinin yikselticisi tarafindan
yukseltilerek piezoelektrik tarayicida her boyutta 0-100 um’lik harekete yol agar. Program ile 6rnek
Uzerinde taranacak alan ve taramada x ve y yoOnlerinde atilacak adim sayisi belirlenir. Daha sonra
program Ornek alaninda adim adim tarama yapar ve her pikselde belli bir zaman boyunca tek foton
sayicidan algilanan fotonlari sayar. Sonunda her pikselde sayilan fotonlarin géruntilenmesi ile
esodakli gorintu elde edilecektir.

Sekil 26 Esodakli goértntiileme deneyleri igin gelistirilen Labview programi.

3.1.2. Isima Korrelasyon Spektroskopisi igin Gelistirilen Labview
Programi

Isima korrelasyon spektroskopisi i¢in gelistirilen Labview programi Sekil 27°de gdsterilmektedir. Bu
programda iki kanaldan gelen TTL darbeleri belli bir siire boyunca disaridan tetiklemeli olarak sayilir.
Disaridan tetikleme igin birkag yiz KHz frekansinda kare dalga Ureten bir fonksiyon (Ureteci
kullanilabilir. Daha sonra iki algilayicidan kaydedilen foton gelis zamanlarinin ¢apraz korrelasyon
fonksiyonu hesaplanir. Bu islem istenilen yikseklikte sinyal/girilti oranina ulasincaya kadar
tekrarlanir. Bu programda zaman ¢dzinurligu disaridan tetikleme icin uygulanan darbe Ureteci ile
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belirlenir. Hedefledigimiz 1s1ma korrelasyon spektroskopisi deneylerinde 10us mertebesinde zaman
¢6zunarlugu yeterli olacaktir.

0

r

THTTLL 1T

Sekil 27 Isima korrelasyon spektroskopisi deneyleri igin gelistirilen Labview programi.

3.2. Kurulan Esodakli Mikroskobun Tanitimi

Isima korelasyon spektroskopisi ve esodakl goériintiileme deneyleri igin kurulan esodakl mikroskobun
semasi Sekil 28'de gosterilmektedir. Bu semayi temel alinarak kurulan mikroskopumuzun fotograflari
ise Sekil 29'da gosterilmektedir.

Esodakll mikroskobumuzda ters geometrili bir mikroskop gévdesi kullaniimistir. Ornegin taramasi igin
kullanilan G¢ boyutlu piezoelektrik tarayici kendi tasarimimiz olan bir paslanmaz gelik levha ve saryo
sistemi ile mikroskop gévdesine monte edilmistir. Mikroskopta algilama bir yari gegirgen aynanin iki
¢ikisinda bulunan iki tek foton sayma moduli ile yapiimaktadir. Isin yolunda yari gegirgen aynadan
once bir igne deligi bulunmaktadir. Tek foton sayma modullerinin yiksek 1sik hassasiyetinden dolayi
algilama Uniteleri siyah pleksiglas bir kutunun igine monte edilmis, karanlik ortamin temini
saglanmistir.
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Sekil 28 Isima korrelasyon spektroskopisi ve esodakli goriintiileme deneylerinde kullanilacak ylksek ¢ozinurlikli esodakh

mikroskop semasi.
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Sekil 29 Laboratuvarimizda kurulumu tamamlanan, 1sima korrelasyon spektroskopisi ve esodakli gériintileme deneylerinde
kullanilan yuksek ¢ézunurliklu esodakli mikroskop.

3.2.1. Tek Molekul Goruntiileme Kalibrasyon Deneyleri

Kurulan esodakh mikroskop ile yansima modunda yapilan kalibrasyon &lgumlerinin sonuglari Sekil
30’da gosterilmektedir. Bu sekilde 10 um’lik araliklara sahip gizgiler iceren bir kalibrasyon érneginden
alinan gorintiler gosterilmektedir. Gortintilerdeki piksel sayisi 100x100 piksel ve her piksel basina
bekleme zamani (integration time) 10 ms (sol) ve 25 ms (sag)dir. Cizgiler arasi mesafe
dizenegimizde 10.0 um olarak dlgulmustir, bu kalibrasyon 6érnegindeki cizgiler arasi mesafeye denk
gelir. 10 ms ve 25 ms bekleme zamaniyla alinan dlgimlerde géruntinin korunmasi, kullanilan
pizeoelektrik tarayicinin 10 ms bekleme zamaniyla ¢alisacak kadar hizli oldugunu géstermektedir. Bu
hiz gérintinin alinmasi i¢in gegen toplam bekleme suresinin kisaligi icin dnemlidir.
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Sekil 30 Esodakli mikroskop ile yansima modunda alinan kalibrasyon goérintileri. Goruntiilerdeki gizgiler arasi aralik 10 um’dir.
Her pikseldeki bekleme zamani (integration time) 10ms (sol) ve 25ms (sag)'dir.

Sekil 31°de esodakli mikroskop ile isima modunda Rhodamine B katkili PMMA ince filminden aldigimiz
kalibrasyon goruntileri bulunmaktadir. Elde edilen gorintulerde aydinlik noktalar isiyan Rhodamine B
molekullerini gdstermektedir. Goruntuleride bazi parlak noktalarda karanlik gizgiler bulunmaktadir. Bu
karanlik cizgiler tek molekillerde rastlanan yanip sénme olayindan kaynaklanmaktadir. Karanlk
cizgilerin gdzlenmesi tek molekil gdzleminin bir géstergesidir.

Yanip sénme

X (um)

Sekil 31 Esodakli mikroskop ile isima modunda Rhodamine B katkili PMMA ince filminden alinan kalibrasyon gorintileri.
Goriintiler 100x100 piksel (sol) ve 50x50 piksel (sag) igermektedir. Her iki goriintiide de piksel basina bekleme zamani 25
ms’dir.

3.2.2. Isima Korrelasyon Spektroskopisi Kalibrasyon Deneyleri

Esodakli mikroskop kullanilarak 1sima korelasyon spektroskopisi kalibrasyon deneyleri
gercgeklestiriimistir. Bu deneylerde asiri seyreltik (~20 nM) sulu Rhodamine B ¢ozeltisi kullaniimistir. 10
usn’lik zamansal ¢ézunurlikte gerceklestirilen deneylerde elde edilen 6rnek bir egri Sekil 32°de siyah
renk ile gosterilimektedir. Bu egriye yapilan en yakin yaklasim egrisi kirmizi ile gdsterilmektedir. En
yakin yaklagim egrisinin hesaplanmasinda agagidaki formul kullaniimistir:

1 / -1 ‘ -1/2
g(r)_Hﬁ(HZj [Ha)zr[,] (1)

Bu esitikte N uyarici laser hacminde belli bir zamanda bulunan ortalama molekil sayisini,
7, diflizyon zamanini ifade eder. ® =, /(nXy uyarici laserin dizlemsel ve z ydonindeki boyutlarinin

oraninidir. Istyan molekdillerin molekiiler difiizyon sabiti D ve difiizyon zamani 7, 7, = a)fy /4D
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denklemi ile iligkilendiriimektedir. En yakin yaklagsim erisinden elde edilen parametreler sdyledir:

N =3.83, T, =114.83usn, ve ®* =21.56. Literatirde oda sicakliginda suyun icinde Rhodamine

B molekiillerinin difiizyon sabitini D =3.6-10°cm*sn™" olarak rapor edilmistir [9]. Bu deger deneysel

veriler ile karsilagtirildiginda uyarici laserin dizlemsel ve z yoénindeki boyutari ,, =407nm ve

@, =1.89umolarak buunur. Bu degerler kullanilan 532 nm’deki uyarici laserin beklenen odak
Ozellikleri ile uyumludur.

1 1 1 IIIIII 1 1 1 IIIIII 1 1 1 IIIIII 1 1 1
1,2 =
1,1 -
—~ 1 o
[
N
D 1,04 B
0,9 - =
0y8 T T T IIIIII T T T IIIIII T T T IIIIII T T T
1E-5 1E-4 1E-3 0,01

Zaman (sn)

Sekil 32 Yiksek derecede seyreltiimis Rhodamine B molekdliniin su ¢ozeltisi kullanilarak elde edilen 1sima karrelasyon
spektroskopisi verisi. Uyari igin 532 nm’de istyan Nd:YAG laseri kullanilmigtir.
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4. Sonug

Proje kapsaminda optik spektroskopi yontemiyle su tutmayan ylzey Uzerinde duran su/gliserol
mikrodamlaciklari incelendi, ve kurulan bir esodakli mikroskop ile esodakli gérintileme ve 1sima
korrelasyon spektroskopisi kalibrasyon deneyleri gerceklestirildi.  Mikrodamlaciklar ile yapilan
calismalarda yeni spektral tarama ydntemleri ve yeni organik 1sik kaynaklari kavramlarinin
gelistirimesi  konularinda  uluslararasi  alanda  6zgin  fotonik  uygulamalar  gelistirildi.
Buharlasma/yogunlasma dinamigi, odaklanmig bir laser ile lokal 1sitma ve elektroislatma ydntemleri ile
mikrodamlaciklarin genis spektral pencerelerde taranmasi goésterildi. Bunun yaninda mikrodamlaciklar
kullanilarak boya laseri, Raman laseri, ve arttirlmis enerji transferi gdsterimleri gerceklestirildi.
Esodakli gérintileme deneylerinde polimer ince fiimde bulunan tek boya molekiilleri géruntilendi.
Isima korrelasyon spektroskopisi ile de su igindeki boya molekdllerinin yayinim sabiti 6lgtldi.

Mikrodamlaciklar tzerinde yaptigimiz calismalarin ileride mikrodamlacik temelli optik haberlesme

birimlerine esin kaynadi olma potansiyeli vardir. Bunun yaninda gelistirdigimiz teknikler kovuk
elektrodinamigi ve sivi damlalarin incelenmesi konularindaki temel arastirmalarda kullanilabilir.
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