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Czesc 1

Wprowadzenie






ROZDZIAL 1

Nanostruktury

Pojeciem nanostruktur okresla sie uklady atoméw o wymiarach przestrzennych
rzedu od kilku do kilkuset nanometré\/\ﬂ W tej skali rozmiaréw obserwowane sa
kwantowe efekty wynikajace z ograniczenia przestrzennego (ang. quantum confine-
ment) elektronéw, ktére nie moga swobodnie porusza¢ sie w jednym lub wiecej wy-
miaréw. W odréznieniu od krysztatéw makroskopowych, gdzie wystepuje symetria
translacyjna w trzech kierunkach przestrzennych, nanostruktury okresla sie mianem
struktur niskowymiarowych.

Szczegdlna uwage poswieca sie zerowymiarowym (ograniczonym we wszystkich
trzech wymiarach) nanostrukturom potprzewodnikowym, zwanym kropkami kwan-
towymi. Ich unikalne wtasnosci elektronowe i optyczne daja szanse wykorzystania
tych struktur w mikro- i optoelektronice. Rozwazane jest m.in. wykorzystanie kropek
kwantowych do budowy wydajnych zrédet pojedynczych i splatanych par fotondw,
dla celéw kwantowej informatyki, w tym kryptografii (Singh and Bester, |2009).

1. Wybrane rodzaje nanostruktur

1.1. Nanokrysztaly. Pojeciem nanokrysztaléw okreslane sa nanostruktury jed-
norodne pod wzgledem sktadu chemicznego, posiadajace dobrze okreslong sie¢ kry-
staliczng (Fahlman, 2007). Nanokrysztaly otrzymuje sie metoda chemicznej syntezy
(Klimov, [2009). Mozliwa jest kontrola rozmiaréw wytwarzanych nanokrysztatéw, co

pozwala na dos¢ doktadng kontrole ich wtasnosci widmowych.

1.2. Samorosnace kropki kwantowe. Wykorzystywany w tworzeniu kropek kwan-
towych proces epitaksji z wigzek atomowych (Jacak et al., [1998) polega na nanosze-
niu atomoéw jednego rodzaju (np. InAs) na powierzchnie innego rodzaju (np. GaAs).
Na skutek niedopasowania struktur krystalicznych obu materiatéw, na powierzchni
otrzymanej struktury pojawiaja sie zageszczenia materialu nanoszonego. Przy wia-
Sciwym doborze materialéw ze wzgledu na ich wlasnosci energetyczne, uzyskuje sie
efekt przestrzennego ograniczenia elektrondw w powstatych zgestnieniach, okresla-
nych mianem samorosnacych kropek kwantowych.

Hoam=10"m



1.3. Kropki kwantowe w nanodrutach. Zastosowanie metody epitaksji na od-
powiednio spreparowanym podtozu oraz wykorzystanie nanodrobin ztota jako katali-
zatorow wzrostu (Borgstrom et al., [2005)) pozwala na uzyskanie jednowymiarowych
struktur, tzw. nanodrutéw, réwniez szeroko wykorzystywanych w nanotechnice. Je-
zeli w trakcie epitaksji na krétko zmieni sie rodzaj napylanej substancji, mozliwe jest
uzyskanie wewnatrz nanodrutu krétkiego odcinka innego materiatu, ktéry wykazuje,
z uwagi na przestrzenne ograniczenie, wtasnosci kropki kwantowe;j.

2. Optyczne wlasnosci kropek kwantowych

Na skutek ograniczenia przestrzennego we wszystkich trzech wymiarach, widmo
energetyczne kropek kwantowych rézni sie znacznie od widma energetycznego krysz-
tatu objetosciowego. W odréznieniu od wystepujacych w krysztale ciaglych pasm wa-
lencyjnego i przewodnictwa, w kropkach kwantowych obserwujemy dyskretne po-
ziomy energetyczne. W stanie podstawowym kropki, poziomy znajdujace sie ponizej
poziomu Fermiego beda obsadzone, zas te znajdujace sie powyzej — nieobsadzone.
Rdznica pomiedzy najwyzszym poziomem obsadzonym (HOMO) a najnizszym pozio-
mem nieobsadzonym (LUMO) okresla sie mianem (jednoczastkowej) przerwy ener-
getycznej (ang. band gap).

Jezeli pojedynczy elektron uzyskuje energie z zewnatrz (np. na skutek oddzia-
lywania z promieniowaniem) zostaje on wzbudzony do jednego z pozioméw znaj-
dujacych sie powyzej przerwy energetycznej. Wprowadza sie rowniez pojecie dziury,
ktéra jest kwaziczastka ,,zajmujaca” nieobsadzony stan ponizej poziomu Fermiego. Na
skutek tego, stany powyzej przerwy energetycznej okresla sie mianem stanéw elek-
tronowych, a te ponizej — stanéw dziurowych.

Przeniesienie elektronu z poziomu dziurowego na elektronowy powoduje powsta-
nie dwdch kwaziczastek: elektronu i dziury. Para elektronowo-dziurowa okreslana jest
mianem ekscytonu, za$ energia ekscytonu réwna jest sumie energii jednoczastkowych
elektronu i dziury pomniejszonej o energie oddzialywania kulombowskiego pomiedzy
nimi.

Wyjscie poza przyblizenie jednokonfiguracyjne, a wiec uwzglednienie efektéw ko-
relacyjnych dodatkowo wprowadza okreslona (relatywnie niewielka) poprawke do
energii, ma jednak istotny jakosciowy wplyw na optyczne widmo emisji ekscytonowej
(rekombinacji pary elektron-dziura) oraz wystepowanie tzw. struktury subtelnej wid-
ma ekscytonowego (jasnych i ciemnych linii widmowych). Znajomos¢ whasnosci eks-
cytonowych, jak i wlasno$ci komplekséw ekscytonowych (biekscytondw, trionéw) jest
niezwykle istotna z punktu widzenia optycznych zastosowan kropek kwantowych.
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2.1. Struktura subtelna ekscytonu. Na skutek efektéw mieszania konfiguracji,
w widmie ekscytonowym kropki kwantowej, zarowno jasna jak i ciemna linia ekscy-
tonowa moze ulec rozszczepieniu. Powstata w ten sposob strukture widmowa nazywa
sie strukturg subtelng ekscytonu (ang. fine structure splitting).

Wystepowanie rozszczepienia jasnej linii ekscytonowej wiaze sie Scisle z wystepo-
waniem asymetrii ksztattu i/lub niskiej symetrii sieci krystalicznej w kropce kwanto-
wej — dla kropek o wysokiej symetrii rozszczepienie nie bedzie obserwowane. Dzieki
mozliwosci doswiadczalnego wyznaczenia widma ekscytonowego z duza doktadno-
Scia, analiza struktury subtelnej w kropkach kwantowych moze postuzy¢ do wywnio-
skowania informacji o ksztalcie lub symetrii badanej kropki.

Badanie jasnej linii ekscytonowej motywowane jest takze postulowang mozliwo-
scig wykorzystania kropek kwantowych jako zrddia splatanych par fotonéw (Singh
and Bester, 2009). Jak si¢ okazuje, obecno$¢ rozszczepienia jasnej linii ekscytono-
wej znacznie utrudnia, a nawet uniemozliwia efektywne generowanie par splatanych.
Fundamentalne znaczenie maja wiec ilosSciowe badania, ktére pozwola na modelo-
wanie struktur o minimalnym rozszczepieniu jasnej linii, stanowiacych potencjalnych
kandydatéw do generacji splatanych par fotonow.

Aby badania byly skuteczne, musza by¢ oparte o metode obliczeniowa, ktdra
strukture subtelng ekscytonu modeluje we wiasciwy, czyli zgodny z wynikami do-
swiadczalnymi sposob. Metody fizyki ciata statego wykorzystujace przyblizenie cia-
glego osrodka (np. przyblizenie masy efektywnej EMA) nie pozwalajg na wtasciwe
modelowanie rozszczepienia linii widmowych ekscytonu, bezposrednio na skutek za-
tozen poczynionych przy konstrukeji metody.

Z drugiej strony, metody oparte o teorie funkcjonatéw gestosci (DFT) nie moga by¢
zastosowane do kropek kwantowych z uwagi na zbyt duza ztozono$¢ obliczeniowa.
Rozwigzaniem posrednim, pozwalajacym na uzyskanie zgodnych z doswiadczeniem
wynikéw przy osiaggalnym koszcie obliczeniowym, jest podejscie atomistyczne oparte

o metode ciasnego wigzania.






ROZDZIAL 2

Obliczenia atomistyczne

Atomistyczna metoda obliczen (Zielinski et al., 2010) pozwala na obliczenie wia-
snosci ekscytonowych uktadu na podstawie jego geometrii i sktadu chemicznego. Ob-
liczenia sktadajg sie z kilku etapéw, wsréd ktdérych wyszczegolni¢ mozna:

e optymalizacje geometrii uktadu metodq Valence Force Field,
e budowe macierzy hamiltonianu uwzgledniajacego efekty odksztatcen,
e czeSciowq lub catkowitg diagonalizacje macierzy hamiltonianu,

obliczenia elementéw macierzowych operatora kulombowskiego (ang. Co-
ulomb matrix elements),
e uwzglednienie oddziatywania konfiguracji.

Wieksza czes¢ niniejszej pracy poswiecona jest wyznaczaniu elementéw macie-
rzowych operatora Coulomba, czyli m.in. catek kulombowskich i wymiany. Etap ten
jest bardzo kosztowny pod wzgledem czasu obliczen, wiec stworzenie efektywnych
programéw obliczeniowych jest z calg pewnoscia istotne z punktu widzenia dalszych
badan. Ponadto, analiza wplywu wprowadzanych na tym etapie parametrow na wy-
niki obliczenn moze przyczynic sie do gltebszego zrozumienia ekscytonowych wtasnosci

nanostruktur.

1. Metoda ciasnego wiazania

Centralng czes¢ obliczen atomistycznych stanowi metoda ciasnego wiazania (ang.
tight binding method, w skrécie TB) dla uktadéw aperiodycznych. Pozwala ona na
otrzymanie jednoczastkowych energii oraz funkcji falowych w przyblizeniu LCAO
(ang. Linear Combination of Atomic Orbitals), czyli w postaci liniowej kombinacji or-
bitali atomowych:

) WE) =D D cuathaF—R,).

Funkcje v, (7), pelniace role orbitali atomowych, nie sa do korca sprecyzowane
w metodzie ciasnego wigzania. Zamiast tego, na podstawie wymiaru bazy {1 ,} oraz
ustalonych symetrii poszczegolnych orbitali, elementy macierzy hamiltonianu ustala-
ne sa potempirycznie. Sq one dopasowywane do wynikéw doswiadczalnych, tj. przerw
energii wzbronionej oraz mas efektywnych krysztaléw objetosciowych materiatéw, z
ktérych zbudowana jest nanostruktura.



Tytutowe zatozenie metody ciasnego wigzania oparte jest na tym, ze orbitale ato-
mowe maja niewielka rozciaglos¢ przestrzenna, elektrony sa wiec silnie (,,ciasno”)
zwigzane z atomami. Zaklada sie takze, ze orbitale bazowe sa parami ortonormal-
ne, co jest o tyle istotne, ze prowadzi o zwykltego, a nie uogdlnionego (duzo bardziej
zlozonego numerycznie) zagadnienia wlasnego dla macierzy hamiltonianu.

Ponadto przyjmuje sie, ze orbitale bazowe majq okreslong symetrie przestrzen-
na (s,p,d,...), co upraszcza istotnie budowe macierzy hamiltonianu (Slater and Ko-
ster, 1954). Dodatkowo stosuje sie przyblizenie najblizszych sasiadéw, ktdére efektyw-
nie prowadzi do tego, ze hamiltonian uktadu jest opisywany przez macierz rzadka.
Dzieki powyzszym zalozeniom mozliwe jest efektywne wyznaczanie energii i stanéw
wiasnych hamiltonianu ciasnego wiazania za pomoca metod przestrzeni Krytowa (al-
gorytmy Lanczosa i Arnoldiego), przy czym obliczenia dotycza jedynie stanéw z naj-
blizszego otoczenia przerwy energetycznej. W gtéwnej mierze to wiasnie te stany
odpowiedzialne sa za wlasnosci optyczne kropek kwantowych.

2. Elementy macierzowe operatora Coulomba

W rezultacie zakonczonych obliczenn metoda ciasnego wigzania, otrzymuje sie
jednoczastkowe energie i funkcje wlasne. W dalszej kolejnosci, na uzytek obliczen
wielocialowych, nalezy wyznaczy¢ wartosci catek kulombowskich i wymiennych. W
analogii do nomenklatury anglojezycznej, w przypadku ogdélnym, nazywamy te cat-
ki elementami macierzowymi operatora Coulomba (ang. Coulomb matrix elements),
zdefiniowanymi jako
(kD) :JJ W, (7)), (Fy) 0y (7)) 9, (7))

(2)

dv, dv,,

przy czym {¥,(¥)} to zbidr jednoczastkowych funkcji falowych, * oznacza operacje
sprzezenia zespolonego, zas € jest stalg dielektryczna materialu. W ogdlnym przypad-
ku mozna tu takze zastosowac funkcje dielektrycznag e(r) = e(|7; — 7).

Szczegolne przypadki elementéw macierzowych postaci J;; = (ijji) okresla sie
mianem catek kulombowskich (maja one klasyczna interpretacje oddziatywania dwéch
tadunkéw przestrzennych), zas elementy K;; = (ijij) nosza nazwe catek wymiany.

Podstawienie funkcji falowych w postaci LCAO do réwnania prowadzi do
otrzymania wyrazenia zaleznego od wspétczynnikow ciasnego wiazania, czyli

()

SIUEININNIN I CANT

n; a; m] ﬁ) my ﬁk n; a

J P (= B0 (o = R ), (o = R 0, (7 — ) dvldvz)

47T€|7‘1 - T'2|
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Obliczenie powyzszego wyrazenia jest bardzo kosztowne numerycznie (ztozonos¢
O(N%), gdzie N jest liczbg atoméw struktury). Dla celéw praktycznych obliczen (Zie-
linski et al.,|2010) stosuje sie szereg przyblizen, w szczegélnosci zaniedbuje sie wkta-
dy troj- i czterocentrowe, uwzgledniajac jedynie wktady jednocentrowe (n; = m; =
m; = n;) oraz kulombowskie dwucentrowe (n; = n;, m; = m;). Z uwagi na orto-
gonalnos¢ i dobra lokalizacje przestrzenna orbitali atomowych, wktady dwucentrowe
zdominowane beda przez oddziatywania monopol-monopol (a; = a;, 8; = ).

Powyzsze spostrzezenia pozwalaja sparametryzowac wklady jednocentrowe przy
pomocy statej naweztowej U, zaleznej od pierwiastka

JJ ’lpai(?l _En)*wﬁj(?z _ﬁn)*wﬁk(FZ _ﬁn)wal(?l _ﬁn) -5

0pp U
= = ajo B - n>
4re|r) — 7| j j

zas$ wklady dwucentrowe przyblizy¢ w postaci oddzialywania tadunkéw punktowych
(monopol-monopol), czyli

oy~ B (P~ R, (B~ oo (P~ R) 64,855,

Przy zastosowaniu powyzszych przyblizen, elementy macierzowe operatora Co-
ulomba przyjmujg postac

) (ijkl) ZZ (Z Chc ia) Vn (ZCifﬁ fiﬁ)
B

gdzie

U, D n=m,
7) Vnm = 1 .

3. Formalizm macierzowy

Wprowadzmy macierz C, zdefiniowana w taki sposéb, ze jej kolumny odpowia-
dajq kolejnym parom standéw jednoelektronowych, zas wiersze — kolejnym atomom
(1...N) uktadu. Wprowadzmy podwdjne indeksy v = (j, k), u = (i, ). Elementy ma-
cierzy C okreslmy jako

— j* Lk
(8) Cy = ; Conp Cmp -

Rownanie (6) mozna teraz zapisa¢ w postaci

©) (ijkl) ZZCM -
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co sprowadza sie do mnozenia trzech macierzy

o
(10) <i j ok z>:(chc)w.

Powyzsza konstrukcja pozwala na sprowadzenie obliczen atomistycznych do pro-
stych dziatan na macierzach, dla ktérych istnieja efektywne implementacje (np. BLAS).
W tym miejscu warto jednak zauwazy¢, ze dla uktadu o N atomach, macierz V ma
rozmiar N x N, wiec juz przy N ~ 10° przechowywanie tej macierzy w caloéci staje
sie bardzo trudne.

Jedna z mozliwosci rozwigzania tego problemu jest generowanie macierzy V na
biezaco, w miare obliczania kolejnych wierszy iloczynu V C. Zaktadajac, ze w kazdym
momencie przechowywany bedzie tylko jeden wiersz macierzy V, ztozonos¢ pamie-

ciowa staje sie liniowa (nie za$ kwadratowa) ze wzgledu na liczbe atomdéw struktury.

4. Podsumowanie metody atomistycznej

Obliczenia atomistyczne pozwalaja na dos¢ proste obliczenie wartosci elementéw
macierzowych operatora kulombowskiego. Jednakze, ztozono$¢ obliczeniowa tej me-
tody wynosi, przy optymalnej implementacji, O(NB+N?), gdzie N jest liczba atoméw,
a B wymiarem bazy orbitali atomowych. W rzeczywistych obliczeniach B < N, jed-
nakze nawet zlozono$¢ O(N?) bardzo utrudnia obliczenia dla duzych struktur (rzedu
10° atoméw).

Nalezy przy tym pamieta¢, ze dla dalszego wykorzystania metody oddziatywania
konfiguracji, wymagane jest obliczenie znacznej ilosci (ok. 10%) réznych elementéw
macierzowych. Obliczenia bedq mialy przeto charakter obliczenl wielkoskalowych.

Pozadane byloby zatem opracowanie metody, ktéra pozwolitaby na obnizenie cza-
sowej ztozonosci obliczen, jednoczesnie utrzymujac zgodnos$¢ z doswiadczeniem na
poziomie metody atomistycznej. Dodatkowo, jezeli metode ta udatoby sie skonstru-
owac bez stosowania wszystkich przyblizenn wykorzystywanych w metodzie atomi-
stycznej, mogtoby to postuzy¢ do weryfikacji stosowalnosci tych przyblizen dla réz-
nych uktadéw.

W dalszej czesci pracy zaproponowana zostanie alternatywna metoda wyznacza-
nia kulombowskich elementéw macierzowych, spelniajaca powyzsze wymagania. Przed-
stawiona metoda stanowi¢ bedzie rozwiniecie metody ciasnego wigzania o obliczenia

na regularnej, tréjwymiarowej siatce przestrzenne;j.



Czesc¢ 2

Metoda






ROZDZIAL 3

Rekonstrukcja funkcji falowej

Pierwszy etap obliczen stanowi ,rekonstrukcja” funkcji falowej, czyli odwzorowa-
nie przestrzennego jej przebiegu na regularnej, tréjwymiarowej siatce (na podstawie
wspdtczynnikéw ciasnego wigzania). W celu uwzglednienia faktu posiadania spinu
przez elektrony, nalezy osobno rekonstruowac obie sktadowe spinowe funkcji falowej
(¥, i ¥)). Catkowita funkcje falowa mozna w tym przypadku zapisa¢ w uogdlnionej
postaci

U (7) @ s=+1%
11 U(7,s) = ™ 2
(1) (7s) { v (7) - sz—%

przy czym wspolrzedna spinowa s przyjmuje wartosci :t%.

1. Wybdr bazy funkcyjnej

Metoda ciasnego wigzania (str. [/) wprowadza kilka zalozen (symetria, ortonor-
malno$¢) dotyczacych orbitali atomowych, jednak nie precyzuje przestrzennej (ra-
dialnej) postaci orbitali. Nie jest to konieczne, poniewaz elementy macierzy hamilto-
nianu dane sa jako parametry empiryczne. Problem pojawia sie, gdy konieczne jest
obliczenie elementéw macierzowych innych operatoréw (np. operatora Coulomba).
Jednym z rozwiazan stosowanych w literaturze (Zielinski et al., [2010) jest wprowa-
dzenie a posteriori bazy funkcyjnej, speliajacej (cho¢by w przyblizeniu) zatozenia
metody ciasnego wigzania. Funkcjami takimi sa na przyktad opisane krétko w dalszej
czesci pracy orbitale Slatera i Hermana-Skillmana.

Na podstawie zalozen metody ciasnego wigzania zwigzanych z symetrig orbitali,
funkcje falowq orbitala atomowego mozna roztozy¢ na czynnik radialny (o symetrii
sferycznej) oraz czynnik katowy:

(12) YA =Tr)Y(0,¢).

Poniewaz orbitale atomowe powinny stanowi¢ funkcje wlasne operatora kwadratu
momentu pedu (Edmonds, 1960), katowa czes¢ orbitali atomowych musi by¢ kombi-

nacja liniowg harmonik sferycznych

2l + 1)1 —m)!
4r(l + m)!
13

1/2
(13) Y"(0,¢)=(-1)" [ } P"(cos6)e™?,
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przy czym |m| <[, zas dla [ = 0, 1, 2 przyjmuje sie oznaczenia s, p, dﬂ Notacja P/"(x)

oznaczone sa stowargyszone funkcje Legendre’a, zdefiniowane jako

a4 PP = -y (] ! (x* - 1)
: dx™ \ 2! dx! '
Powigzana z orbitalem atomowym gestos¢ prawdopodobienistwa znalezienia elek-
tronu w punkcie 7 wynosi | (7)|?. Po podstawieniu rozktadu do warunku norma-
lizacyjnego gestosci prawdopodobienistwa, otrzymamy warunek normalizacji katowe;j

czesci orbitala atomowego:

27 T
(15) J J Y(0,¢)*sin60d08d¢ =1
0 0

W celu otrzymania orbitali rzeczywistych (o zerowej czesci urojonej), a jednocze-

$nie znormalizowanych, mozna stworzy¢ nastepujace kombinacje liniowe:

i

— -1 1
i Y)" = ﬁ(Yz +Y,)
S 1 1 1
Xz _ -1 _
p V2! 1 .
(16) . xy _ Lo oo
1 Yd - (YZ Yz)
Y =—(Y 7 4+YH V2
p \/E 1 1
v = Ly
=P « = RHLTEY)
Y22 — YZ
d 0

Analityczna postac orbitali rzeczywistych da sie wyrazi¢ sie w prosty sposob przez
wspétrzedne kartezjanskie x, y,z (oznaczajac dodatkowo r = y/x2 + y2 + 22):

1
4 T2 yz
Yz __
Yo = (E“) =

Ys = (47'[)_% 1
. — 4 T2 xg
e (32X « ~\157) P
’ 3 r 4 2 XYy
17 -1 Y= — -~
a7 yY = (fﬂ) Y d (1575) r2
p 3 r 2 2
_1 sz_)’z — E XY
Y? = (fﬂ) e d 1 r?
p 3

1notacja pochodzi ze spektroskopii
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RysunNek 1. Wizualizacja powierzchni r(0,¢) = ‘Y(Q, q5)| dla
wszystkich rzeczywistych orbitali typéw s, p, d.

Powyzsze rozwazania nie precyzuja jednak radialnych czesci T(r) orbitali atomo-
wych, dlatego do ich wyznaczenia niezbedne jest wykorzystanie dodatkowych metod
obliczeniowych. W ogdlnosci, radialna cze$¢ orbitali zaleze¢ bedzie od rodzaju pier-
wiastka, moze by¢ takze rézna dla poszczegdlnych symetrii orbitalnych (s, p,d,...).

1.1. Orbitale Slatera. Zaproponowane przez Johna C. Slatera w1930 roku orbi-
tale maja czesc¢ radialng

(18) T(r)=Nr""te Pr,
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gdzie v i 8 sa parametrami, za§ N czynnikiem normalizujacym, réwnynﬂ
(2B)"*

JTv+1)

co gwarantuje warunek normalizacji dla czesci radialnej orbitala atomowego

(19) N =

(20) J T(r)*r?dr=1.
0

Wspdtezynniki v i B moga zosta¢ wyznaczone w oparciu o tzw. reguty Slatera na
podstawie konfiguracji elektronowej danego pierwiastka. Parametr v wyznacza sie w
oparciu o gtéwna liczbe kwantowa n jako

n|1]2|3|4]5]6]
v[1.0]2.0[3.0]3.7]4.0]4.2]
za$ parametr 3 obliczany jest jako suma wazona liczby elektronéw na poszczegdlnych
powtokach (Slater],[1930).
Jezeli potrzebny jest przebieg orbitala atomowego dla podpowtoki, ktéra w sta-

nie podstawowym jest nieobsadzona, nalezy dokona¢ przeniesienia elektronu z naj-
blizszego zajetego orbitala. Dla przyktadu, w celu uzyskania radialnej czesci orbitala

atomowego d dla fosforu, ktérego podstawowa konfiguracja elektronowa wynosi
15225%2p©3s23p2,

nalezy dokonac obliczen dla konfiguracji powstatej poprzez przeniesienie pojedyncze-

go elektronu z orbitala p, czyli
15225%2p©3s23p23d*.

1.2. Orbitale Herman-Skillman. Orbitale atomowe mozna takze otrzymac bez-
posrednio z réwnan Hartree-Focka, rozwiazujac je numerycznie metoda pola samo-
uzgodnionego (ang. self-consistent field). Na tej zasadzie dziala program Herman-
Skillmarﬁ (od nazwisk pierwszych autoréw), rozwijany z przerwami od roku 1960.

Orbitale otrzymane tym sposobem sg m.in. znacznie mniej przestrzennie rozcia-
gle niz orbitale Slatera, a wiec w wiekszym stopniu speiniaja zatozenia metody TB
dotyczace ortogonalnosci bazy atomowej. Ekstrema widoczne w przestrzennym prze-
biegu orbitali (wykres |2} str. wynikaja z oddzialywania elektronu walencyjnego z
elektronami o nizszej energii (znajdujacymi sie na nizszych powtokach).

1.3. Sciskanie orbitali. Wystepujace w metodzie TB zalozenie dotyczace orto-
normalnosci bazy atomowej, jest w przypadku orbitali Slatera i Herman-Skillman

2T oznacza tu funkcje gamma, zdefiniowana jako I'(z) = f noo t*"le tdt.
*http://hermes.phys.uwm.edu/projects/elecstruct/hermsk/HS.TOC.html


http://hermes.phys.uwm.edu/projects/elecstruct/hermsk/HS.TOC.html
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RysuNEek 2. Poréwnanie orbitali Slatera z orbitalami H-S na przykta-

dzie najblizszych sasiadéw w strukturze InAs dla réznych wartosci

wspétczynnika $ciskajacego k. Kolejno od géry: k = 0, k = 5nm ™!,

Kk =10nm™'.
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spelnione jedynie w przyblizeniu. Rozwiazaniem tego problemu bytaby ortogonaliza-
cja bazy np. metoda Grama-Schmidta. Skomplikowatoby to jednak proces tworzenia
macierzy hamiltonianiu ze wzgledu na inna niz atomowa symetrie bazy po procesie
ortogonalizacji. Ponizej proponujemy proste ,robocze” rozwigzanie tego problemu.

Orbitale wyznaczone w poprzednich akapitach odpowiadajq elektronom naleza-
cym do pojedynczych atoméw w pustej przestrzeni. W krysztale objetosciowym, sred-
nie odlegtosci elektronéw od jadra atomu za zblizone do odlegtosci pomiedzy najbliz-
szymi atomami. Obecno$¢ otaczajacej atom sieci krystalicznej powoduje efektywnie
dodatkowa, przestrzenna kompresje orbitali, ktéra powinna zosta¢ uwzgledniona tak-
ze i w przypadku nanostruktur.

Dodatkowe $ciskanie orbitali mozna uwzgledni¢, wprowadzajac do czesci radial-

Kr

nej czynnik multiplikatywny e™" zalezny od parametru xk > 0. Uwzgledniajac ko-

nieczno$¢ ponownej normalizacji orbitali, otrzymujemy
(21) T(r)=NT(r)e™,

gdzie czynnik normalizacyjny N wybrany jest tak, aby byt spelniony warunek norma-
lizacji (20)).

Wykres [2] (str. przedstawia przestrzenne czeéci radialne orbitali najblizszych
sasiadéw sieci krystalicznej InAs w postaci T(r)?r?> w zaleznosci od wspdtczynnika
Sciskajacego K.

2. Ustalenie parametréw rekonstrukcji

Po sprecyzowaniu postaci orbitali atomowych, mozna przystapi¢ do odwzorowa-
nia funkcji falowej w postaci LCAO na dyskretnej siatce. Nalezy w tym celu sprecy-
zowa¢ parametry okreslajace polozenia punktéw siatki oraz szczegoty rekonstruke;ji.

2.1. Promien odciecia. Jak zauwazy¢ mozna na przykltadzie opisanych wyzej or-
bitali bazowych, warto$¢ orbitalnej funkcji falowej maleje silnie juz w odlegtosci kilku
A od $rodka atomu (jest to zgodne z istota metody ciasnego wiazania). Na skutek
tego, rekonstrukcja wktadu do funkcji falowej pochodzacego od danego atomu nie
musi by¢ prowadzona na calym obszarze siatki, lecz tylko na niewielkim jego oto-
czeniu. Jest to niezmiernie istotne dla uzyskania (quasi-)liniowej ztozonosci czasowej
metody takze i na tym etapie obliczen.

Otoczenie wokdt kazdego atomu modelowac¢ mozna w postaci kuli o okres§lonym
promieniu odciecia R.. Przykladowa zaleznos¢ wartosci catek kulombowskich od R,
przedstawia wykres (3| (str. — na podstawie analogicznego studium mozna okre-
$li¢ minimalng warto$¢ promienia odciecia dla zadanej struktury, w celu uzyskania
zadanej doktadnos$ci numeryczne;j.



19

34
32 -
30
28

26

warto$¢ catki (meV)

24

22

2 | | | |

promieth odciecia (nm)

RysuNEK 3. Wartosci catek kulombowskich wzgledem promienia od-
ciecia dla przyktadowej samorosnacej kropki kwantowej InAs/GaAs.

Testy numeryczne wykonane nad réznymi rodzajami struktur pozwolily zauwazy¢,
ze warto$¢ promienia odciecia wymagana w celu uzyskania wzglednej doktadnosci
numerycznej na poziomie 0.1% zawiera sie w przedziale 1.5 — 2.0 nm dla orbitali HS
(2.0 — 2.5 nm dla orbitali Slatera) i tylko w niewielkim stopniu zalezy od rozmiaru i
rodzaju badanej struktury.

2.2. Rozmiar i krok siatki. Dokladno$¢ odwzorowania funkcji falowej na siatce
jest scisle zwiazana z krokiem siatki, czyli odlegloscia (we wszystkich trzech wymia-
rach) pomiedzy sasiednimi punktami siatki. Fizyczny zakres potozen punktéw siatki
wyznaczony jest natomiast przez potozenia atoméw badanej struktury w taki sposéb,
aby wszystkie atomy znalazly sie we wnetrzu obszaru rekonstrukeji.

Oznaczmy Przez Xins Ymin» Zmin (@NAlogicznie X,,,.» Ymax> Zmax) Najmniejsza (ana-
logicznie najwieksza) wartos¢ poszczegdlnych wspoétrzednych kartezjanskich atoméw
struktury. Przy kroku siatki rGwnym h, oraz zaktadajac ze punkt [0, 0, 0] jest jednym
z punktow siatki, bedzie ona sktadata sie z punktéw o wspétrzednych

(22) F=[ich,ih,ih],
gdzie
Xmin . _xmax
<. <
Sl =es 5]
Ymin . -ymax
23) {thlyf H
Zmin . -Zmax
<<
== 5
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RysuNEk 4. Wartosci catek kulombowskich wzgledem kroku siatki dla
przyktadowej samorosnacej kropki kwantowej InAs/GaAs.

W powyzszy sposob definiowany jest prostopadloscian wyznaczajacy obszar re-
konstrukeji, w ktérego wnetrzu znajduja sie wszystkie atomy analizowanej struktury.
Mozna zauwazy¢, ze zwiekszenie (przy ustalonym kroku siatki) rozmiaru struktury
w kazdym wymiarze o staly czynnik, spowoduje taki sam wzrost liczby atoméw jak
i liczby komorek siatki. W zwigzku z tym mozna stwierdzi¢, ze liczba komorek siatki
jest liniowo zalezna od liczby atoméw uktadu.

Jak pokazuje wykres [4] (str. [20), wptyw kroku siatki na wyniki obliczen jest dos¢
znaczny. Przyczyna chaotycznych wahan wartosci catek jest systematyczny btad dys-
kretyzacji spowodowany nakladaniem sie regularnej siatki na regularnosci sieci kry-
stalicznej materiatu. Na podstawie testow mozna stwierdzi¢, ze uzyskanie wartoscio-

wych wynikéw bedzie mozliwe tylko przy przyjeciu kroku siatki ponizej 0.1 nm.

2.3. Odstep przestrzenny. Na skutek ograniczenia obszaru rekonstrukcji wedtug
(23), czes¢ wkiadu do funkcji falowej pochodzacego od atomdéw skrajnych nie jest
brana pod uwage. Dla niektérych uktadéw (np. nanokrysztatéw), dla ktérych wkiady
pochodzace od skrajnych atoméw maja znaczacy wplyw na funkcje falowa, sytuacja
taka moze zaowocowa¢ btednymi wynikami. W celu wlasciwego uwzglednienia wkta-
dow od wszystkich atoméw, korzystne jest wprowadzenie dodatkowego marginesu R,
czyli dodatkowego rozszerzenia obszaru rekonstrukcji.
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Wartos¢ marginesu moze zawierac sie¢ w przedziale 0 < R,, < R.. Po jego uwzgled-
nieniu, rownania (23] przybiorg postac

Xmin — Rm . -xmax +Rm
< < | R
= ]
ymin_Rm . _.ymax+Rm
2 B U
Zimin — Rm . —zmax +Rm
— | <L, |—.
=] i

W praktyce, przy ustalonych h oraz R,, uzasadnione moze by¢ dodatkowe zwiek-
szenie liczby punktéw siatki w taki sposéb, aby rozmiar siatki we wszystkich trzech
wymiarach rozktadat sie na wzglednie mate (jednocyfrowe) czynniki pierwsze. Jest to
pozadane w przypadku pdzniejszego stosowania algorytmu FFT, ktorego wydajnosé¢
moze zaleze¢ od istnienia takiego rozktadu.

3. Normalizacja funkcji falowej

Zgodnie z tzw. kopenhaska interpretacja w mechanice kwantowej, kwadrat modu-
tu funkcji falowej |1)?| stanowi stowarzyszona z elektronem gesto$¢ prawdopodobien-
stwa. W zwiazku z tym, catkowita gestos¢ prawdopodobienistwa powinna by¢ réwna
jednosci, czyli

(25) f|¢(?)|2dv =1.

Z uwagi na degeneracje spinowa, przy normalizacji nalezy wzia¢ pod uwage obie
spinowe czesci funkcji falowej, a warunek normalizacyjny przedstawia sie jako

(26) f|xIJT(F)|2dV+J ¥, (A)IPdV =1,
co w przypadku dyskretnej siatki o kroku h przechodzi w
(27) PG N NG

Niewatpliwa zaleta powyzszego sposobu normalizacji (z uwzglednieniem kroku
siatki h) polega na mozliwosci poréwnywania wartosci funkcji falowych uzyskanych
na siatkach o réznej doktadnosci.






ROZDZIAL 4
Dyskretyzacja oddzialywania

Elementy macierzowe operatora Coulomba (2)), bedace w centrum zainteresowa-
nia niniejszej pracy, stanowia miare oddzialywania pomiedzy produktami funkcji falo-
wych. Skoro funkcje falowe zostajg odwzorowane na regularnej siatce, a wiec przed-
stawione na skoniczonym zbiorze punktéw, to oddzialywania réwniez sprowadzajq sie

do interakcji pomiedzy komoérkami tréjwymiarowe;j siatki.

1. Oddzialywanie kulombowskie

Analityczng posta¢ elementéw macierzowych operatora kulombowskiego (2)) moz-
na zapisa¢ w postaci

(28) (ijkl)= ” Wi(7)" (7)) G(F) — P Wi (7)) ¥ (7)) d Vi d Vs,
gdzie wprowadzono oznaczenie
L. e
(29) G(F)=—=.
4me |7|

W przypadku funkcji falowych odwzorowanych na siatce o kroku h, catka (28)
przyblizona zostanie przez sume
(30) (i7k1) = (7)) () G, — R (Fo) Wy (7 ) .

foR

Funkcja G(7*) wyrazajaca oddzialywanie jest, z uwagi na dyskretyzacje funkcji fa-
lowej, zdefiniowana réwniez tylko na regularnej siatce o kroku réwnym h. Jezeli ko-
morki siatki traktowane sg jako fadunki punktowe, posta¢ funkcji oddziatywania jest
taka jak w przypadku ciagtym (29). W takiej sytuacji pojawia sie jednak problem z
uwzglednieniem oddzialywania w przypadku 7, = 7,.

Aby unikna¢ osobliwosci dla 7} = 7, nalezy komorki siatki traktowac¢ jako kostki
o boku h, wewnatrz ktérych wartos$¢ funkcji falowych jest stata. W takiej sytuacji G(7)
wyraza¢ bedzie oddzialywanie pomiedzy dwoma jednorodnie natadowanymi kostka-
mi o boku h, przesunietymi wzgledem siebie o 7. Oddzialywania takie analizowali
Mura i Handy (1995)), obliczajac analitycznie catki tozsame z

1
31 I(F)= dv.dv,.
Gy ") J[0;1]6 ”(’71 —R)+ ’7” s
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I([xyz]) [[Lxyz]|”

1.882313 —

0.980885  1.000000
0.708495 0.707107
0.578797  0.577350
0.499140  0.500000
0.447100 0.447214
0.353591 0.353553
0.333392  0.333333
0.288715  0.288675

NDNNNNRRFRRO| =
MNNNMNRORROO|
NP OOOR—ROOO | W

TaBELA 1. Poréwnanie oddzialtywania w modelu jednorodnych kostek
z oddziatywaniem tadunkéw punktowych (na podstawie Mura and
Handy, [1995).

Wyniki uzyskane przez autoréw przedstawia tabela [1] (str. [24)). Rozbiezno$ci po-
miedzy modelem oddzialywania jednorodnych kostek a oddzialywaniem tfadunkow
punktowych sa dos$¢ niewielkie (ponizej 2%) i istotne tylko dla oddziatywania pomie-
dzy pobliskimi komérkami. Zaleta tego modelu jest jednak mozliwos¢ uwzglednienia
oddziatywania dla r’ = 0 jako

(32) G(G)—e—z@
" 4me h

Analityczna postac statej I (6) wynosi
~ V2+1 V3+1) 4 2 2
1(0)2108( +2 log —gV3+z (Va+1) -3

V2-1 V3-1
= 1.8823126443896601601 ...

(33)

2. Ekranowanie dielektryczne

Na gruncie fizyki klasycznej mozna stwierdzié, ze pole elektryczne ulega ostabie-
niu wewnatrz dielektryka (Griffiths, 1999). Zjawisko to okresla sie mianem ekrano-
wania i jest spowodowane lokalng polaryzacja tadunku, na skutek ktérej powstaje
lokalne pole elektryczne rownowazace czesciowo pole zewnetrzne.

W przypadku oddziatywania dwdéch tadunkow, pole pochodzace od jednego z nich
ulegnie ostabieniu na skutek ekranowania, oddzialywanie miedzy nimi bedzie zatem
mniejsze o ten sam czynnik. Ekranowanie wptynie zatem na warto$¢ elementéw ma-
cierzowych operatora Coulomba, stanowig one bowiem miare oddziatywania elektro-
statycznego pomiedzy quasi-tadunkami (réwnanie [51] str. [29).
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2.1. Stala dielektryczna. Najprostszy model ekranowania opiera sie na zaloze-
niu, ze ekranowane pole elektryczne zawsze ulegnie zmniejszeniu o niezmienny czyn-
nik €,, okreslany mianem wzglednej statej dielektrycznej i stanowiacy wtasnos¢ ma-
terialowa. Jezeli tak jest, to funkcje oddziatywania G(7) mozna zapisac jako

e2 1

(34) G(rF) = = -
41 €y€, |7
~——

2.2. Model Thomasa-Fermiego. Resta wykazatl (Resta,|1977), ze model Thomasa-
Fermiego opisujacy strukture elektronowa uktadéw wielocialowych moze by¢ zasto-
sowany do opisu zjawiska ekranowania w pétprzewodnikach. Model ten opisuje ekra-
nowanie przy pomocy zaleznej od odleglosci funkcji dielektrycznej e(r) zdefiniowanej

jako
. €oqTFI'TF - r<r
(35) 6(]") = Slnh[(rTF_r)‘ZTF]+qTFr — 'TF
€o : r>Trrp,
przy czym
(36) V962,

qrr = aoﬁ

Wielkos¢ a,, jest stalg sieci krystalicznej, €, stalq dielektryczna w krysztale makro-
skopowym, za$ r; (tzw. promieni Thomasa-Fermiego) jest zdefiniowany jako rozwia-
zanie réwnania

37) sinh(rrrqrr) = €T rrqrr -

Dla duzych odlegtosci (r > r;z), model Thomasa-Fermiego jest tozsamy z mode-
lem statej dielektrycznej. Réznice widoczne sa natomiast dla odlegtosci mniejszych, a
szczegodlnie dla r — 0, dla ktérego model T-F przewiduje € — 1.

Warto zauwazy¢, ze przy zastosowanej metodzie obliczen, wprowadzenie funkcji
dielektrycznej nie komplikuje w zaden spos6b zlozonosci obliczen. Wyznaczanie war-
tosci tej funkcji wymagane jest tylko raz, podczas dyskretyzacji oddzialywania jako

38 G(7¥) = ¢ !
o = Gremi

3. Zasieg oddzialywania

Kulombowskie oddzialywanie tadunkéw ma nature dlugozasiegowa, jego efek-
tywny zasieg jest wiec poréwnywalny z rozmiarami badanej kropki kwantowej. W
niektorych przypadkach, szczegdlnie przy przestrzennie niejednorodnym rozktadzie
funkgcji falowych, moze pojawic sie potrzeba wyodrebnienia i zmierzenia oddzialtywa-
nia pomiedzy pobliskimi lub odlegltymi wktadami do kwazitadunkéw.
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W przypadku obliczen atomistycznej, mozna tego dokona¢, modyfikujac macierz
V... w taki sposob, aby byta ona réwna zeru dla par atoméw potozonych w odlegtosci
przekraczajacych ustalony prég:

U, n=m,
1 - -
(39) Vom = ryr g s n#Fm A |R,—R,| <Tpux»
0 cn#Fm A |R,—R,|>rpux-

W przypadku obliczen z wykorzystaniem regularnej siatki, zastosowanie powyz-
szego wyrazenia mogloby prowadzi¢ do pojawienia sie niepozadanych efektéw nume-
rycznych zwigzanych z ziarnistoscia domeny obliczeniowej. Nalezy wiec w metodzie
odwzorowania wykorzysta¢ ,,wygtadzona” funkcje skoku (funkcje sigmoidalna), jak
na przyktad

2

ec 1 1ia -1
40 G Y= — 1 + 71— Tmax) .
(40) () 4me |7 ( ¢ )

Parametr A > 0 pekni role parametru wygtadzania oddziatywania. W granicy A — 0
na sferze o promieniu r,,, pojawia sie nieciagtos¢ funkcji G(7).



ROZDZIAL 5

Obliczenia elementéw macierzowych

Wyrazenie (30) z poprzedniego rozdzialu mozna wykorzysta¢ do obliczenia war-
tosci elementéw macierzowych operatora kulombowskiego, jednak wymaga to catko-
wania (sumowania) w sze$ciu wymiarach przestrzennych. Jest to réwnowazne kwa-
dratowej zlozonosci czasowej metody atomistycznej (strona [10), sposéb ten nie jest
wiec praktyczny dla duzych uktadéw (~ 10° atoméw).

Jednakze, korzystajac z regularnosci siatki obliczeniowej, mozliwe jest wprowa-
dzenie efektywnej metody obliczen opartej o twierdzenie o splocie i wykorzystujacej
Szybka Transformate Fouriera.

1. Twierdzenie o splocie

W celu wprowadzenia twierdzenia o splocie, warto przypomnie¢ kilka definicji;
rownowazne definicje mozna odnalez¢ w wielu podrecznikach ze wstepu do przetwa-
rzania sygnatéw.

Definicja 5.1. Jezeli x i y sa sygnatami dyskretnymi, to splotem (zwyktym) x i y
nazywamy taki sygnatl (x x y), ze

+00

(41) (xxy)nl= > x[n—ily[i].

i=—00

Definicja 5.2. Jezeli x i y sq sygnatami dyskretnymi, to splotem cyklicznym x i y
nazywamy taki sygnat (x; x y), ze

(42) Gerx )l = ) xrn—ilylil,

i=—00

przy czym x; jest zdefiniowane jako

+00
(43) xplil= ] x[i—kT].
k=—00
Twierdzenie 5.3 (twierdzenie o splocie cyklicznym). Jezeli x i y sq sygnatami dys-
kretnymi, to
DFT(x; *y)=DFT(x;)DFT(yy),
przy czym DF T () oznacza Dyskretnq Transformate Fouriera.
27



28

Mozna zauwazyc¢, ze jeSli y[i] jest sygnatem o zwartym nosniku (0 <i < N), to
rownanie (42) jest rownowazne

(44) (xr +¥)[n ZxT [n—ily[i].

Ustalajac T = 2N oraz ograniczajac siedon € [0...N —1], powyzsza sume mozna
roztozy¢ na dwa sktadniki, korzystajac przy tym z okresowosci sygnatu x;:

N-1
(x7 % Y)[n ZxT[n—ﬂy[m D xrln—ilyli]
(45) i=n+1
_ZXT[UJ, i]+ Z X n—l+2N] [i].
=0 ¢[0..N-1] i=n+l e[N+1 2N-1]

Do tej pory nie wprowadziliSmy zadnych zalozen dotyczacych sygnatu x. Zdefi-
niujmy go wiec w taki sposéb, ze

0 i <0
] elil :i€[0...N—1]
40 xli]= gli—2N] :i€[N...2N —1]
0 :1>2N

dla pewnego sygnatu dyskretnego g[i] zdefiniowanego na nosniku [—N ... N]. Wtedy
xon [1] = x[i] dla kazdego i z przedzialu [0...2N — 1].

Mozna zauwazy¢, ze

(erx)n) =) gln—ilylil+ > gln—ilyli]

i=0 i=n+1

(47) =3 gl ly[i)

i=0

+00
= gln—ilylil = (g *y)nl,
i=—00
co w polaczeniu z twierdzeniem pozwala na sformulowanie bardzo praktycznego
twierdzenia.

Twierdzenie 5.4 (szczegdlne twierdzenie o splocie). Jezeli g jest sygnatem dyskretnym
na nosniku [—N ...N], zas y jest sygnatem dyskretnym na nosniku [0...N — 1], to

DFT(gxy)=DFT(xyy)DFT(ys),

przy czym DF T () oznacza Dyskretng Transformate Fouriera, a x jest zdefiniowany zgod-
nie z réwnaniem (46)).
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Praktyczny wniosek ptynacy z twierdzenia [5.4|jest taki, ze splot dowolnych sygna-
6w g i y speliajacych zalozenia twierdzenia mozna policzy¢ z wykorzystaniem DFT
(a wiec i FFT). Transformaty obliczane sa wtedy na sygnatach o dtugosci 2N, a sy-
gnat y,y moze by¢ otrzymany z sygnatu y poprzez wypelnienie zerami na przedziale
[N...2N —1].

Powyzsze rozwazania mozna przeprowadzi¢ w analogiczny sposob dla sygnatéw
wielowymiarowych. Warto jednak zauwazy¢, ze obliczenie splotu sygnatéw wielowy-
miarowych wymaga¢ bedzie dwukrotnego zwiekszenia dtugosci sygnatu w kazdym
wymiarze, zatem przy D wymiarach objeto$¢ sygnatu y wzroénie o czynnik 2°.

2. Zastosowanie twierdzenia o splocie

Kulombowskie elementy macierzowe (28)) mozna zapisa¢, grupujac funkcje falowe
z tym samym argumentem, jako

(48) (ijkl)= J (W) G(7) = 7y) (W70,)(7) dVod Vy

gdzie G(7") wyraza rodzaj oddzialywania, a w szczegdlnym przypadku oddziatywania
kulombowskiego ma posta¢ (29).

Jezeli funkcje falowe maja dwie sktadowe spinowe, wyrazenie powyzsze nale-
zy nie tylko wycatkowa¢ po sze$ciu wymiarach przestrzennych, ale takze po dwdch
(dyskretnych) wymiarach spinowych, co sprowadza sie do

(49) (ijkl)= f (‘IJ?T\I/” + \Ill.*l\IJu)(Fl)G(?l —7,) (\I/J*.T\I/kT + \IJ;l\IJkl)(Fz)dedVl.

Wprowadzajac oznaczenia

50) pi =V, ¥y + U 0y

mozna zapisa¢ kulombowski element macierzowy (ijk![) w postaci

(51) (ijkl)= Jj pu(7) G(F — ?2)ij(F2)dV2dV1 s

co ma analogiczna posta¢ do energii oddzialywania dwéch tadunkéw ciaglych o ge-
stosciach p;; i p .-

Istotnie, w przypadku i = [ oraz j = k, wielko$ci p;; i pj (nazwijmy je kwazigesto-
sciami) sa rzeczywiste i wyrazaja gestosci prawdopodobienstwa zwigzane z poszcze-
gblnymi funkcjami falowymi. W ogdlnosci jednak kwazigestosci, bedac wielkosciami
zespolonymi, nie muszg posiada¢ klasycznej interpretacji.
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Zdefiniujmy nastepnie potencjat V;, pochodzacy od kwazigestosci p ., czyli
(52) Vi(F1) = f G(7, — P)pj(r) dV;,.
Przechodzac do przypadku dyskretnego, otrzymamy

(53) Vie[7] ZG[H Pl ol = (G * p )[R 1A

za$ poszukiwana wielko$¢ (i j k1) wyrazi sie jako

(54) (ijkl) Zplz [F 1Vl 1R

Na podstawie twierdzenia |5.4, mozna wykorzysta¢ Szybka Transformate Fouriera

do wyznaczenia pola potenqa{u "« w czasie O(T"logT’), gdzie T" jest ilodcig punktéw
siatki obliczeniowej. Podobnie, obliczenie wartosci (ijkl) wymaga tylko pojedyncze-
go sumowania po calej siatce, a wiec zaledwie O(I") operacji. Skoro dla struktur nie-
zdegenerowanych I' ~ N, gdzie N oznacza liczbe atoméw struktury (rozdziat [2.2)),
obliczenie wartosci kulombowskich elementéw macierzowych moze by¢ dokonane w

czasie O(N logN).



ROZDZIAL 6

Obliczenia dla wielu calek

W przypadku metody oddzialtywania konfiguracji, do wyznaczenia wtasnosci eks-
cytonowych, a szczegdlnie komplekséw ekscytonéw, wymagane jest obliczenie ok. 10*
réznych elementéw macierzowych operatora Coulomba. W celu znaczacego zreduko-
wania ilo$ci wykonywanych obliczen, mozna wykorzysta¢ dobrze okreslone symetrie
zachodzace pomiedzy catkami.

1. Podstawowe symetrie

Na podstawie analitycznej postaci kulombowskich elementéw macierzowych (51
mozna zauwazy¢, ze

(ijkl)= JJ pu(r) G(7, — FE)ij(’_}z)dedvl
(55)

= fJ pjk(?l)G(?l — 1) pu(7y)dVodVy = (jilk).

Co wigcej, poniewaz
56) Pl = \Ill.*T\IJZT + \Iji*L\pll = (\IIZ*T\IJl-T + \I!l*l\Ilil)* = pl*l.
Pjk = \I/J*.T\I/kT + ‘P;l‘llkl = (\IJZT\IJJ'T + ‘Ilzl\lljl)* = p;j ,
a wartosci funkcji oddzialywania G(7, — ;) sa rzeczywiste, wiec zachodzi réwniez

(ijkl) :JJ pu(7) G(7 — Fz)ij(Fz)dvzd%
(57)

= Jj pi(7)" G(Fy — Fz)(*) Pi;(F5)" dVodVy = (Lkji)".
Polaczenie symetrii oraz pozwala na czterokrotne (w przyblizeniu) zmniej-

szenie liczby niezaleznych kulombowskich elementéw macierzowych, wedtug poniz-
szego diagramu:

(ijkl) = (jilk)
(58) I I
(Lkji)" = (klij)

31
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Na podstawie diagramu mozna réwniez zauwazy¢, ze skoro
(ijkl)=(lkji)"
(59) . -
(ijkl)=(klij)",

to catki postaci (ijji) oraz (ijij) sa rzeczywiste (z = z* &< z € R).

2. Degeneracja Kramersa

W przypadku uktadéw zlozonych z nieparzystej liczby fermiondéw, stany jedno-
cialowe (elektronowe i dziurowe) uktadu sq podwodjnie zdegenerowane, o ile uktad
nie jest poddany dziataniu pola magnetycznego. Zjawisko to nosi nazwe degeneracji
Kramersa i wynika z niezmienniczo$ci hamiltonianu wzgledem operacji odwrécenia
czasu (t — —t).

W metodzie ciasnego wigzania, degeneracja Kramersa wyraza sie w tym, iz kazde-
mu wektorowi wltasnemu ¥ odpowiada stan ¥” (nazwijmy go stanem dubletowym)
o identycznej energii, taki, ze

D _ g~
(60) B
v L= —‘IJT.

Na skutek powyzszego, dla dowolnych stanéw ¥;, ¥, zachodzi

(61) piorp = VWL + WY =W W+ U W) =y,

na podstawie czego mozna stworzy¢ diagram symetrii dla degeneracji Kramersa

(ijkl) = (ik?j"1)
(62) I I
(IPjkiP) = (1°j°kPiP),
a dzieki obserwacji, iz (¥?)? = —W¥, diagram ten moze by¢ zastosowany dla dowol-

nych stanéw W, ¥;, ¥, ¥; takze wtedy, gdy sa one stanami dubletowymi. W pota-
czeniu z (58), pozwala to na znaczne (nawet szesnastokrotne) zredukowanie liczby
catek potrzebnych w obliczeniach.

Ponadto, kwazigestosci postaci p,»; (oraz analogicznie p;;») sa, na podstawie (60)),
réowne

(63) piri =V Wy —¥u¥; =0,

dzieki czemu catki (i j k1) takie ze ¥; = W lub ¥; = +¥} s3 tozsamos$ciowo réwne

Zeru.
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3. Zastosowanie dla okreslonych calek

Metoda oddziatywania konfiguracji wymaga obliczenia elementéw macierzowych
w postaci (eeee), (hhhh), (ehhe) oraz (eheh). Kazda z powyzszych notacji ozna-
cza caly podzbidr elementéw macierzowych; litera e na danym miejscu oznacza, ze
odpowiedni stan jest jednym ze stanéw elektronowych, zas h — jednym ze stanéw
dziurowych. Mozna zauwazy¢, ze w przypadku M stanéw elektronowych i dziuro-
wych, kazdy z powyzszych podzbioréw zawiera O(M*) réznych elementéw macierzo-
wych operatora Coulomba.

Diagramy oraz sq prawdziwe dla dowolnych funkcji falowych. Mozna
zauwazy¢, ze dowolna zamiana stanéw zgodna z diagramami nie spowoduje przecho-
dzenia pomiedzy wymienionymi powyzej zbiorami, moze jednak spowodowac otrzy-
manie catki nalezacej do innej grupy niz powyzsze. Z zwiazku z tym, dla kazdej ze
zdefiniowanych grup catek, wynikajacy z symetrii efektywny zysk obliczeniowy bedzie
inny.

3.1. Calki elektronowe i dziurowe. W przypadku catek elektronowych i dziu-
rowych, czyli (eeee) i (hhhh), dowolna zamiana stanéw nie spowoduje zmiany
rodzaju catki. Dzieki temu, mozliwe jest wykorzystanie maksymalnej liczby tozsamo-
sci.

Korzystajac tylko z symetrii podstawowych mozna na podstawie diagramu
wypisac cztery rGwnowazne catki
(64) (ijkl)=(jilk)=(lkji)" =(klij)",
zas$ przy dodatkowym wykorzystaniu degeneracji Kramersa az szesnascie:

(ijkl)={(jilk)=(lkji) =(klij)"
(ikPjPL) = (j1PiPk) = (1j°KkPi)" = (kiP1Pf)"
(1Pj ki) = (kPiljP) = (i"kj1°)" = (jPLikP)"
<leD]'DiD> — <leDiDjD> — <l-DjDleD>* — (jDiDleD>* .

(65)

3.2. Calki postaci (ehhe). Dla calek postaci (ehhe), dozwolone sg juz tylko
niektéore permutacje indeksow. Na skutek tego, podstawowe symetrie pozwalaja juz
tylko na jedng tozsamos¢

(66) (ijkl)=(lkji)",
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zas w przypadku degeneracji Kramersa osiem:
(ijkl)=(lkji)"

(ik7j°1) = (1j°k1)"

(IPjki®) = (iPkjIP)”

<leD]-DiD> — <l-DjDleD>* .

(67)

3.3. Calki postaci (eheh). Dla catek postaci (eheh), podobnie jak dla (ehhe),

na podstawie symetrii podstawowych mozna skorzystac tylko z jednej permutacji in-
deksow

(68) (ijkl)=(klij)",
a w przypadku degeneracji Kramersa z czterech tozsamosci pomiedzy catkami:
(ijkl)=(klij)"

(69)
— <leDiDjD> — <iDjDleD>*.
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Implementacja






ROZDZIAL 7
Opis pakietu oprogramowania

Metody opisane w niniejszej pracy zostaly zaimplementowane w postaci autono-
micznego pakietu oprogramowania, zaprojektowanego z mysla o wielkoskalowych
obliczeniach. Pakiet stanowi zbiér programow, z ktérych kazdy wypekia okreslone
zadanie obliczeniowe, oraz wspdlne dla wszystkich programéw klasy i funkcje po-
mocnicze. Poszczegdlne programy moga by¢ uruchamiane zaréwno na zwyklych sta-
cjach roboczych, jak i na klastrach obliczeniowych, takze z wykorzystaniem systemu
PL-Grid.

1. Informacje podstawowe

1.1. Jezyk programowania. Kod Zrédtowy stworzony zostat w pelni obiektowo
w jezyku C++, w dialekcie C+4-98. Za wyborem tego jezyka programowania prze-
mawiata zaréwno wydajnos¢ kompilowanego w nim kodu, jak i dobre wsparcie dla
programowania réwnoleglego, w postaci interfejsow MPI, dyrektyw OpenMP oraz
mozliwosci dotaczania kodu napisanego dla CUDA.

Zrezygnowano z wykorzystania mozliwosci aktualnego standardu C++11 z uwa-
gi na brak powszechnego wsparcia dla tego dialektu na klastrach obliczeniowych.
Zrezygnowano réwniez z wyodrebniania czesci kodu jako dynamicznie dotaczanej
biblioteki, na rzecz umozliwienia swobodnego przenoszenia binarnych plikéw wyko-
nywalnych miedzy systemami.

1.2. Wykorzystane biblioteki. Przy tworzeniu oprogramowania celowo zrezy-
gnowano z wykorzystania niestandardowych, zewnetrznych bibliotek, w celu unik-
niecia koniecznosci recznej instalacji biblioteki w przypadku ewentualnej jej niedo-
stepnosci na klastrze obliczeniowym.

Wyjatek uczyniono dla biblioteki numerycznej GSL (GNU Scientific Library), na
ktérej opiera sie obstuga elementéw algebry liniowej, oraz dla implementacji Szybkiej
Transformaty Fouriera o nazwie FFTW w wersji 3, wykorzystywanej przy operacjach
splotu.

Warto wspomnie¢, ze kompilacja programoéw jest mozliwa takze bez wykorzysta-
nia biblioteki GSL, wplywa to jednak na efektywnos¢ obliczen (szczegoélnie dla ope-
racji na wektorach i macierzach). W przypadku braku biblioteki FFTW, mozliwa jest
kompilacja wszystkich programéw za wyjatkiem pqr-coulomb.

37
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FLAGI
Klucz Opis
--enable-mpi wiacz obstuge standardu MPI

--enable-cuda wiacz obstuge modutéw CUDA
--disable-fftw nie wykorzystuj biblioteki FFTW
--disable-gsl nie wykorzystuj biblioteki GSL
--disable-openmp wylacz obstuge standardu OpenMP

PARAMETRY

Klucz Typ Opis

--fftw-1ib tekst sciezka zawierajaca dynamiczna biblioteke FFTW
--fftw-include tekst sciezka zawierajaca pliki nagtéwkowe FFTW
--gsl-1lib tekst $ciezka zawierajaca dynamiczng biblioteke GSL

--gsl-include tekst $ciezka zawierajaca pliki nagléwkowe GSL

TaBELA 1. Opcjonalne parametry konfiguracji pakietu pqr.

1.3. Kompilacja i instalacja. Proces kompilacji oprogramowania nalezy rozpo-
cza¢ od wywotania z opcjonalnymi parametrami skryptu configure, ktérego zadaniem
jest przygotowanie pliku Makefile. Mozliwe parametry konfiguracji podane sa w tabeli
zaden z tych parametréw nie jest obowigzkowy.

Po konfiguracji pakietu poleceniem ./configure, kompilacja sprowadza sie do
podania polecenia make, ktére skompiluje wszystkie pliki wykonywalne i umiesci je w
podkatalogu bin. Jeéli programy maja by¢ zainstalowane w systemie na state, nalezy
je po prostu przenie$¢ do wybranego katalogu, np. poleceniem

cp bin/* /usr/local/bin/

2. Interfejs uzytkownika

2.1. Parametry wiersza polecen. Wszelkie parametry dla programéw przeka-
zywane sg przy pomocy wiersza polecen. Programy rozrdzniaja trzy rodzaje danych
wejsciowych:

o flagi (niezawierajace wartosci), symbolizujace wiaczenie (lub wylaczenie)
okreslonej funkcjonalnosci, np. -N lub --overwrite,

e parametry (z przypisang wartoscia), np. --output-file="out.dat", ozna-
czajace nazwane parametry przekazywane do programu

e argumenty (wszystkie pozostale), zawierajace obowiagzkowe dane wejSciowe

Kazdy z programéw, uruchomiony z z flaga -h lub --help, wyswietla na stan-
dardowe wyjscie pelny opis sktadni. Jezeli sktadnia jest btedna (np. program zostat
uruchomiony bez wymaganych parametréow), specyfikacja sktadni wypisywana jest na
standardowy strumien diagnostyczny. Dzieki temu, nawet gdy program uruchamiany
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jest w tle i/lub z przekierowaniem standardowego wyijscia do pliku (jak czesto bywa
w przypadku zadan obliczeniowych), uzytkownik zostanie powiadomiony o btednym
wywotlaniu programu.

Nazwy poszczegolnych flag wiersza polecen zaleza od funkcjonalnosci danego
programu i sg szczeg6towo oméwione w rozdziale [9] Warto natomiast wspomnie¢,
ze nazwy flag lub parametréow pokrywaja sie w réznych programach wtedy i tylko
wtedy, gdy opisuja doktadnie tq samg funkcjonalnos¢.

2.2. Komunikaty. Komunikaty dla uzytkownika wypisywane sa przez programy
na standardowe wyjscie. Szczegdlna klase komunikatéw stanowia informacje o prze-
biegu kolejnych etapéw dziatania programu, jak na przyktad
Reading files... (2.721 s)

Na standardowe wyjscie wypisywane sg rowniez wszelkie komunikaty o btedach
programu, na przyktad

ERROR: parameter ’output-file’ not specified

W razie wypisania komunikatu o btedzie, program zazwyczaj konczy swoje dziatanie.

3. Obliczenia z wykorzystaniem systemu PL-Grid

Dzieki dobrze zdefiniowanemu interfejsowi wejscia/wyjscia oraz mozliwosci kom-
pilacji programéw do niewielkich, niezaleznych plikéw wykonywalnych, opisywana
implementacja doskonale nadaje sie do obliczen gridowych z wykorzystaniem syste-
mu PL-Grid. Zaréwno przy pomocy interfejsu gLite, jak i Srodowiska UNICORE moz-
liwe jest przygotowanie zadania obliczeniowego i uruchomienie go na wskazanym
systemie.

Najwygodniejszy sposob przygotowania zadania umozliwia srodowiska graficz-
nego UNICORE Rich Clientﬂ oparte o framework Eclipse. Przy tworzeniu nowego
zadania na wybranym systemie (opcja create job), nalezy jako typ zadania wybrac
Script. Po przejsciu do graficznej edycji zadania, nalezy w gtéwnym polu tekstowym
stworzy¢ skrypt startowy zadanego programu, zawierajacy nazwe programu (np. pqr-
mapper) wraz z parametrami wywotania. Odwotania do wszystkich plikéw powinny
by¢ skonstruowane tak, jakby znajdowaty sie one w biezacym katalogu, np.
./pqr-coulomb --dielectric=InAs listing

Nastepnie, wszystkie pliki, do ktérych odwotuje sie skrypt (facznie z plikiem wy-
konywalnym) nalezy doda¢ do listy importowanych plikéw w zaktadce Files. Mozliwe
jest dodanie pliku bezposrednio z lokalnego komputera, jak réwniez wskazanie pliku
przeniesionego uprzednio do zdalnego magazynu (wtedy w polu Source Type nalezy
wybra¢ UNICORE_Storage zamiast Local_File).

Yhttp://www.unicore.eu/download/unicore6/
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W celu zebrania wynikdw dziatania programu, nalezy do listy eksportowanych
plikow (réwniez w zaktadce Files) poda¢ w polu File(s) in Job Directory nazwe pliku
wynikowego, ktéry ma zosta¢ wyeksportowany. W polu Source Type nalezy wybraé
opcje UNICORE_Storage, aby plik zostal wyeksportowany do magazynu UNICORE
po zakoniczeniu obliczen.

Oczywiscie, nic nie stoi na przeszkodzie, aby potaczy¢ dziatanie kilku nastepuja-
cych po sobie programéw. Mozna zrealizowa¢ to w standardowy sposéb, wywotujac
kolejno kilka plikéw wykonywalnych wewnatrz skryptu, lub tez skorzysta¢ z funkcjo-
nalnosci ,,Workflow”.

4. Skladnia plikoéw danych

Poza informacjami pobranymi od uzytkownika poprzez wiersz polecen, wiekszos¢
programéw wymaga dostepu do okreslonych danych fizycznych, na podstawie kto-
rych wykonane maja zosta¢ obliczenia. Aby zagwarantowa¢ zaréwno efektywny, jak
i (co wazniejsze) bezbtedny zapis i odczyt tych danych, sktadnia zawierajacych je
plikéw powinna by¢ dobrze zdefiniowana.

Dla jak najlepszej kompatybilnosci z istniejacym oprogramowaniem, np. progra-
mami do optymalizacji geometrii lub pakietem do obliczen metodg ciasnego wigzania
(dr M. Zielinski), wszedzie tam, gdzie byto to mozliwe, zapozyczono format plikéw
stosowany w dotychczas wykorzystywanych programach.

4.1. Pliki struktury atomowej. Kazdy z plikéw tego rodzaju opisuje potozenia
i pierwiastki poszczegdlnych atomoéw tworzacych strukture badanego uktadu. Pliki
maja bardzo prosty format tekstowy, po jednej linii na kazdy atom. Pojedyncza linia
pliku zawiera oddzielonych odstepami siedem liczb, oznaczajacych kolejno

e wspotrzedne x, y, z potozenia atomu (trzy liczby rzeczywiste),
e dwa pola zawierajace zera, obecnie nieuzywane,

e identyfikator zwigzku chemicznego A (liczba naturalna),

e identyfikator pierwiastka B (liczba naturalna).

Dla zachowania kompatybilnosci wstecznej, wszystkie powyzsze liczby zapisywane sg
jako zmiennoprzecinkowe. Identyfikator zwigzku chemicznego jest liczba, oznaczaja-
ca pozycje na lisScie materialéw podawanych przez uzytkownika w wierszu polecen
jako warto$¢ --materials. Identyfikator pierwiastka wyraza natomiast kolejnos¢
pierwiastka w sumarycznym wzorze chemicznym; kolejnos¢ ta liczona jest od konca,

czyli od anionu. Przyktad identyfikacji podany jest w tabeli

4.2. Pliki wspoélczynnikéw ciasnego wiazania. Metoda ciasnego wigzania po-
zwala na wyznaczenie wspdtczynnikéw c;, (réwnanie (1}, str. [7)) dla wszystkich (pelna
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A B pierwiastek
1 1 As
1 2 In
21 As
E Ga

TaBeLA 2. Przykladowa identyfikacja atoméw w pliku struktury dla
parametru --materials o wartosci InAs,GaAs.

diagonalizacja hamiltonianu) lub dla wybranych stanéw jednoelektronowych. Wy-
znaczone wspotezynniki poszczegdlnych standéw zapisywane sa w osobnych plikach
tekstowych o ustalonej sktadni.
Pierwsza linia pliku zawiera kilka pél w odpowiednim porzadku, oddzielonych
pojedynczym odstepem:
e czesC rzeczywista energii wlasnej (liczba rzeczywista),
e cze$¢ urojong energii W}asneﬂ (liczba rzeczywista),
e stowo Orbitals,
e liczbe spinorbitaliﬂ bazy funkcyjnej (liczba naturalna),
po ktérych nastepuje pewna liczba innych pél, wspétczesnie niewykorzystywanych.
Dla zachowania kompatybilnosci wstecznej, wszystkie liczby oprécz wymiaru bazy
funkcyjnej zapisywane sa jako zmiennoprzecinkowe.
Po powyzszym nagltéwku nastepuje, dla kazdego atomu i z uktadu, blok danych
zawierajacy dla kazdego spinorbitala a po jednej linii, sktadajacej sie z oddzielonych
pojedynczym odstepem czesci rzeczywistej i urojonej wspétczynnika c;,.

4.3. Pliki orbitali atomowych. Do przeprowadzenia rekonstrukecji funkgeji falo-
wej, konieczna jest znajomos¢ analitycznej (lub numerycznej) postaci orbitali atomo-
wych. Cze$¢ katowa orbitali (rysunek 1] str. jest dobrze okreslona i wymaga jedy-
nie ustalenia obowigzujacych symetrii bazy funkcyjnej, cze$¢ radialna musi natomiast
zosta¢ wybrana arbitralnie. Aby przy kazdej kolejnej rekonstrukcji nie byto koniecz-
nosci generowania orbitali bazowych, sa one przechowywane w plikach tekstowych o
wyjatkowo prostej sktadni.

Pliki orbitali danego rodzaju zgrupowane sa w katalogi o scisle ustalonej hierar-
chii. W ustalonym katalogu znajduja sie podkatalogi o nazwach odpowiadajacych
symbolom pierwiastkéw. W kazdym z tych podkatalogéw znajduja sie pliki o na-

zwach: s, p, d, ss zawierajgce przebiegi poszczegdlnych orbitali.
2réwna zeru z dokladnoscia do btedéw numerycznych

3liczba spinorbitali réwna jest liczbie orbitali (np. 10 dla sp3d®s*) pomnozonej przez dwa (dwie orien-
tacje spinowe)
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Pojedynczy plik z przebiegiem orbitala rozpoczyna sie od linii nagtéwkowej posta-
ci np.
# count=50001 step=1.000000000000000e-03

gdzie wartos¢ ,,count” oznacza liczbe pozostatych linii w pliku, a ,,step” oznacza krok
dyskretyzacji wartosci orbitala (w angstremach).
Kazda z pozostatych linii zawiera dwie liczby oddzielone pojedynczym odstepem:

e r, czyli odlegtoé¢ od centrum (atomu) [A],
e T(r)r, czyli wartos¢ orbitala pomnozona przez czynnik skalujacy.
Ponadto, odleglosci r wyrazone w kolejnych liniach zawsze zaczynaja sie od 0
i rosng liniowo z krokiem okreslonym w linii nagtéwkowej. Ta pozorna nadmiaro-
wos¢ danych pozwala jednak na tatwa wizualizacje orbitali, np. przy pomocy pro-
gramu gnuplot. Jednoczesnie, w tatwy sposéb mozna zweryfikowaé, czy orbitale sg

poprawnie znormalizowane — powinno bowiem zachodzi¢ na podstawie rownania

(str.
(70) Z (T(r)r)? Ar~ J T(r)*r*dr=1.

Do generowania orbitali Slatera stuzy program pqr-orbslat, za$ do generowania
orbitali Herman-Skillman program pqr-orbhers.
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Paralelizacja

1. MPI

Z uwagi na mozliwo$¢ zastosowania projektu na réznego rodzaju klastrach obli-
czeniowych, dwa gtéwne programy (pqr-mapper i pgr-coulomb) zostaty zaprojekto-
wane z wykorzystaniem interfejsu MPI (ang. Message Passing Interface) w wersji 2.
Programy skompilowane z obstuga MPI moga by¢ uruchamiane zaréwno przy pomo-
cy polecenia mpiexec, jak i przez standardowe wywotanie pliku wykonywalnego z
linii polecen, wtedy program wykonany zostanie przez pojedynczy proces.

Ponadto, dzieki wykorzystaniu dyrektyw preprocesora w procesie konfiguracji i
kompilacji, mozliwa jest kompilacja programéw réwniez bez obstugi interfejsu MPI,
takze wtedy, gdy biblioteki MPI nie sg dostepne. Obstuga MPI korzysta ze stworzone-
go na tg okazje niewielkiego interfejsu C++ stworzonego na bazie szablondéw. Dzieki
temu, mozliwe bylo tatwe i czytelne wykorzystanie zaawansowanych funkcjonalno-
Sci (MPI_Scatterv, MPI_Gatherv), ktére nie sq wspierane przez upowszechnione
interfejsy obiektowe do MPI (np. Boost.MPI). Programy poprawnie wspdlpracujq za-
rowno z implementacjg MPICH2 jak i z OpenMPI.

Aby skompilowa¢ pakiet z obstuga MPI, nalezy do skryptu konfiguracyjnego podac
flage --enable-mpi.

2. OpenMP

Niezaleznie od interfejsu MPI, obstugiwana jest réwniez paralelizacja z wyko-
rzystaniem standardu OpenMP. Dyrektywy #pragma omp wprowadzone sg w kodzie
dos¢ powszechnie, wszedzie tam, gdzie tylko miato to uzasadnienie. Mozliwe jest jed-
noczesne korzystanie z MPI i OpenMB wtedy réwnolegte watki tworzone sq w obrebie
kazdego procesu.

W celu optymalnego dopasowania do architektury, mozliwe jest ustalenie liczby
watkéw przypadajacych na proces przy uruchomieniu programu; pozwala na to pa-
rametr wiersza polecen --threads-per-node. Jezeli parametr nie zostanie podany,
liczba watkéw bedzie ustalana automatycznie.

Domyslnie, programy kompilowane sa z obstugg OpenMP Jezeli programy ma-
ja zosta¢ skompilowane bez tej funkcjonalnosci, nalezy do skryptu konfiguracyjnego
podac flage --disable-openmp.
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3. CUDA

Wraz z rozwojem mocy obliczeniowej kart graficznych i udostepnieniem interfej-
sOow programistycznych (CUDA, OpenCL), obliczenia oparte na GPU (ang. Graphics
Processing Unit) stajg sie korzystna alternatywa duzych serweréw obliczeniowych.
Ten model programowania réwnolegltego nadaje sie gtéwnie do rozwiazywania pro-
blemoéw, ktére dajq sie rozdzieli¢ na duzg ilos¢ analogicznych, cho¢ niezaleznych ob-
liczen. Ponadto, najlepsze wyniki mozna uzyska¢ wtedy, gdy czas obliczen jest duzo
wiekszy od czasu przesytania danych.

Obliczenia atomistyczne (strona |7), charakteryzujace sie kwadratowq zlozono-
Scia czasowa oraz wzglednie prostym schematem obliczen (ktéry dodatkowo mozna
przedstawi¢ w postaci operacji macierzowych), doskonale nadaja sie do implemen-
tacji przy pomocy GPU. Obstuga interfejsu CUDA zostata wiec zaimplementowana w
programie pqr-atomist stuzacym do masowego obliczania elementéw macierzowych
na podstawie wspotczynnikow TB.

Dla maksymalnej elastycznosci, program skompilowany z obstugag CUDA moze
wykonywac obliczenia zaréwno na GPU, jak i na CPU, a wybdr jednostki obliczenio-
wej dokonywany jest dopiero przy uruchomieniu programu. Aby skorzysta¢ z karty
graficznej, nalezy na wierszu polecen podac flage --use-cuda. Dodatkowo, aby do-
kona¢ wyboru GPU, na ktérym ma zosta¢ uruchomiony program, nalezy podac¢ flage
z opcjonalng liczba naturalna, np. --use-cuda=1, oznaczajacq identyfikator zada-
nej karty graficznej. Jezeli karta nie zostanie wskazana explicite, zostanie wybrana
automatycznie.

Modut CUDA jest kompilowany przy pomocy kompilatora nvcc, wymaga zatem
zainstalowanego srodowisko NVIDIA SDK. Aby program zostal skompilowany z obstu-
ga GPU, nalezy poda¢ do skryptu konfiguracyjnego flage --enable-cuda. W prze-
ciwnym razie, bedzie mozliwe uruchamianie programu jedynie na CPU.
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Elementy skladowe pakietu

1. Program pqr-atomist

Program pqr-atomist pozwala na przeprowadzenie obliczen atomistycznych, czyli
obliczenia wartosci wybranych elementéw macierzowych operatora kulombowskiego
na podstawie struktury atomowej i wspdtczynnikdéw ciasnego wigzania. Program zo-
stal zaprojektowany z uzyciem wymiennego modutu GPU/CPU realizujacego gtéwnag
czes$¢ obliczen, dzieki czemu mozliwy jest swobodny wybdr jednostki obliczeniowej w
czasie wykonania programu.

Praca programu rozpoczyna sie od przetworzenia parametréw wiersza polecen i
wezytaniu zadanych plikdw wejsciowych: pliku struktury atomowe;j i plikéw ze wspot-
czynnikami TB poszczegdlnych stanéw jednoelektronowych. Nastepnie, wykorzystu-
jac formalizm macierzowy obliczen atomistycznych (str. [9), tworzona jest macierz C
zawierajaca kwazigestosci tadunku pochodzace od wszystkich par stanéw.

Dalsza czesc¢ obliczen wykonywana jest przy pomocy wymiennego modutu GPU/CPU.
Modut realizuje dwie funkcje:

e pomnozenia macierzy C przez dynamicznie tworzong macierz V,

e pomnozenia dwéch zadanych macierzy (C” oraz VC).

W wersji CPU, modut sktada sie z funkcji obliczajacych bezposrednio zadane wielko-
sci, zas wersja GPU zawiera interfejsy do wywotania kerneli CUDA. W obu przypad-
kach zostaly wykorzystane implementacje BLAS.

Po zebraniu wynikéw, zostaja one uporzadkowane i zapisane do zadanych pli-
kéw wyjsciowych. Warto wspomnie¢, ze programy pqr-atomist i pqr-coulomb stosuja
identyczny format plikow wynikowych, dzieki czemu mozliwe jest tatwe poréwna-
nie i prezentacja wynikéw. Wszystkie mozliwe opcje uruchomienia programu zawiera

tabela [T] (str. [46)).

2. Program pqr-coulomb

Program pqr-coulomb ma za zadanie obliczanie wartosci wskazanych elementéw
macierzowych operatora kulombowskiego na podstawie funkgcji falowych zrekonstru-
owanych uprzednio za pomoca programu pqr-mapper. Program zaprojektowany jest
z obstugg interfejsu MPI, a wszystkie mozliwe opcje uruchomienia zawiera tabela
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FLAGI
Klucz Opis
--use-cuda wybierz automatycznie karte GPU
-w / --overwrite zezwdl na nadpisanie plikéw wynikowych
PARAMETRY
Klucz Typ Opis
--atoms tekst sciezka do pliku struktury atomowej
--dielectric R / material wzgledna stata dielektryczna €,, domyslnie: 1
--materials tekst lista wzoréw sumarycznych kolejnych
materiatéw struktury
--output-dir tekst Sciezka do zapisania plikdéw wynikowych
--use-cuda N identyfikator wybranej karty GPU
--trunc-radius R [A] zasieg oddziatlywania,

domyslnie: bez ograniczen

ARGUMENTY

Krotnos¢ Typ Opis

1 tekst $ciezka do pliku listingowego

TaBELA 1. Opcje uruchomienia programu pqr-atomist.

Po uruchomieniu programu, proces gtdwny przetwarza parametry przekazane w
wierszu polecenia, po czym wczytuje wskazany plik listingowy oraz pliki wymienio-
nych w nim funkcji falowych. Nastepnie, niezbedne dane (w tym funkcje falowe)
rozsytane sa do wszystkich proceséw.

Na postawie listy wskazanych elementéw macierzowych oraz obowigzujacych po-
miedzy nimi symetrii, proces gléwny wyznacza réwnowazny zbidér niezaleznych ele-
mentdéw, minimalizujac przy tym liczbe przeprowadzanych operacji splotu. Wyznaczo-
na lista elementOw zostaje nastepnie rozdzielona, w miare réwnomiernie, pomiedzy
wszystkie procesy.

Kazdy proces, otrzymawszy liste elementéw do obliczenia, rozpoczyna prace, wy-
znaczajac kolejne elementy macierzowe z wykorzystaniem twierdzenia o splocie i
FFT. Po obliczeniu wszystkich catek, dane zbierane sa przez proces gtéwny, ktory na
tej podstawie odtwarza wartosci wszystkich elementéw okreslonych przez symetrie,
w szczegdlnosci wymienionych na wierszu polecen. Dane wyjsciowe zapisywane sg

nastepnie do plikéw tekstowych w podanym przez uzytkownika katalogu.

3. Program pqr-listing

Zadaniem programu pqr-listing jest wygenerowanie, na podstawie wspotczynni-
kéw ciasnego wiazania, pliku listingowego zawierajacego wszystkie wskazane stany
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FLAGI
Klucz Opis
-3 / --no-symmetries nie wykorzystuj zadnych symetrii pomiedzy CME
-w / --overwrite zezwdl na nadpisanie plikéw wynikowych
PARAMETRY
Klucz Typ Opis
--dielectric R / material wzgledna stata dielektryczna e,,
domyslnie: 1
--integrals tekst lista zadanych do obliczenia CME,
domyslnie: eeee,hhhh,ehhe,eheh
--output-dir tekst Sciezka do zapisania plikéw wynikowych
--threads-per-node N liczba watkéw OpenMP na proces,
domyslnie: wybdér automatyczny
--tf-lattice R [A] stata sieci krystalicznej dla modelu TF
/ materiat
--trunc-radius R [A] zasieg oddzialywania, domyslnie: bez
ograniczen
--trunc-smooth R [A] wygladzanie granicy zasiegu,

domyslnie: 0 A= brak wygtadzania

ARGUMENTY

Krotno$¢ Typ Opis

1 tekst $ciezka do pliku listingowego

TABELA 2. Opcje uruchomienia programu pqr-coulomb.

jednoelektronowe. Przy uruchomieniu z flaga -d, program identyfikuje zaleznosci wy-
nikajace z degeneracji Kramersa i oznacza w generowanym pliku stany dubletowe.
Wszystkie dozwolone parametry wiersza polecenia zawiera tabela

4. Program pqr-mapper

Program pqr-mapper stuzy do przestrzennej rekonstrukeji funkcji falowej na pod-
stawie wspotczynnikdw ciasnego wiazania. Program zaprojektowany jest z obstuga
interfejsu MPI, zatem obliczenia sa rozdzielone pomiedzy okreslong liczbe komuniku-
jacych sie miedzy sobg proceséw.

Po uruchomieniu, proces gtéwny analizuje parametry podane na wierszu polece-
nia (tabela[4] str. i wezytuje z dysku potrzebne dane: przebiegi orbitali bazowych,
potozenia atoméw oraz liste funkcji falowych do odwzorowania. Na podstawie po-
tozen atoméw oraz zadanych przez uzytkownika parametréw rekonstrukeji (margi-

nes odwzorowania, krok siatki) wyznaczone zostaja wymiary siatki obliczeniowej i
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FLAGI

Klucz Opis

-d / --doublets zidentyfikuj stany dubletowe
-w / --overwrite zezwdl na nadpisanie plikéw wynikowych

PARAMETRY

Klucz Typ Opis

--fermi-level R [eV] energetyczny poziom Fermiego,
domyslnie: 0 eV
--output-file tekst $ciezka do zapisania pliku listingowego

ARGUMENTY

Krotnos¢ Typ Opis

dowolna tekst S$ciezki do plikéw ze wspétczynnikami TB

TaBELA 3. Opcje uruchomienia programu pqr-listing.

potozenie poczatku uktadu wspétrzednych. Nastepnie, struktura atomowa zostaje po-
dzielona i rozestana pomiedzy procesy w sposéb mozliwie réwnomierny. Rozestane
zostaja takze wszelkie parametry konieczne do wlasciwego przeprowadzenia rekon-
strukcji, po czym kazdy z procesow alokuje potrzebne zasoby (siatke obliczeniowa).

Dla kazdej zadanej funkcji falowej, proces gléwny wcezytuje wspdtczynniki cia-
snego wigzania, a nastepnie rozdziela je pomiedzy wszystkie procesy w taki sposdb,
aby kazdy proces otrzymat wspétczynniki dotyczace atoméw uprzednio jemu przypi-
sanych. Kazdy z proceséw rekonstruuje wkiad do funkcji falowej pochodzacy tylko
i wylacznie od odpowiednich atoméw. Po zakonczeniu rekonstrukeji, domeny obli-
czeniowe wszystkich proceséw zostajg zsumowane i przestane do procesu gtéwnego,
gdzie dokonywana jest normalizacja funkcji falowej. Nastepnie, przebieg zrekonstru-
owanej funkcji zapisywany jest do plikdw wyjsciowych przez proces gtéwny.

W celu usprawnienia procesu rekonstrukeji, zaréwno czesc radialna orbitali (wczy-
tywana z pliku), jak rowniez czes¢ katowa, sa dyskretyzowane na bardzo drobnej
siatce, dzieki czemu nie jest konieczne analityczne wyznaczanie ich wartosci w po-
szczegdlnych punktach siatki obliczeniowej. Dyskretyzacja jest na tyle doktadna, ze
dla zaoszczedzenia czasu obliczen stosowana moze by¢ prosta interpolacja liniowa, a

w przypadku czesci katowej — dwuliniowa.
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FLAGI
Klucz Opis
-N / --do-not-normalize nie normalizuj funkcji falowych
-w / --overwrite zezwdl na nadpisanie plikéw wynikowych
PARAMETRY
Klucz Typ Opis
--atoms tekst sciezka do pliku struktury atomowej
--cutoff R [A] promien odwzorowania funkgcji falowej
--materials tekst lista wzoréw sumarycznych kolejnych
materialéw struktury
--orbital-dir tekst Sciezka zawierajaca katalogi orbitali

dla poszczegdlnych pierwiastkow
--orbital-stretch R [1/A] wspdlczynnik $ciskajacy orbitale

--output-dir tekst Sciezka do zapisania plikow wynikowych
--step R [A] krok siatki odwzorowania
--threads-per-node N liczba watkéw OpenMP na proces,

domyslnie: wybdr automatyczny

ARGUMENTY

Krotnos¢ Typ Opis

1 tekst sciezka do pliku listingowego

TaBELA 4. Opcje uruchomienia programu pqr-mapper.

ARGUMENTY

Krotnos¢ Typ Opis

1 tekst sciezka do pliku listingowego

TABELA 5. Opcje uruchomienia programu pqr-normalize.

5. Program pqr-normalize

Program pqr-normalize ma za zadanie dokonaé¢ normalizacji wszystkich zrekon-
struowanych uprzednio funkgcji falowych, zawartych we wskazanym przez uzytkowni-
ka pliku listingowym. Obliczenia wykonywane sa sekwencyjnie dla kolejnych funkcji
falowych, sa za to zréwnoleglone przy pomocy dyrektyw OpenMP.

Dozwolone parametry wiersza polecenia zawarte sa w tabeli

6. Program pqr-overlap

Program pqr-overlap pozwala na obliczanie catek nakrywania orbitali, czyli

(71) O, = J wl(F_ﬁl)* wz(F_ﬁz)dV
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FLAGI
Klucz Opis
-w / --overwrite zezwdl na nadpisanie plikéw wynikowych
PARAMETRY

Klucz Typ Opis
--cutoff R [A] promien odwzorowania funkcji falowej
--offset R3 [A]  wzgledne przesuniecie orbitali, np. 0:0:2
--orbital-dir tekst Sciezka zawierajaca katalogi orbitali

dla poszczegdlnych pierwiastkéw
--orbital-stretch R [1/A] wspélezynnik $ciskajacy orbitale

--output-file tekst Sciezka do zapisania wyniku obliczen
--step R [A] krok siatki odwzorowania
ARGUMENTY

Krotnos¢ Typ Opis

2 tekst symbole obu pierwiastkow

TAaBELA 6. Opcje uruchomienia programu pqr-overlap.

w zaleznosci od przesuniecia R, —R, i rodzaju orbitali. Wyniki obliczer moga postuzy¢
do oceny zgodnosci orbitali z zalozeniami metody TB, lub tez ilosciowego oszacowa-
nia wptywu nieortogonalnos$ci bazy na wtasnosci ekscytonowe.

Dziatanie programu jest analogiczne do programu pqr-mapper, z ta jedynie rézni-
ca, ze nie jest konieczne alokacja calej domeny obliczeniowej, dzieki czemu obliczenia
moga by¢ wykonane bardzo doktadnie (program charakteryzuje sie stala ztozonoscig
pamieciowq).

Dozwolone parametry wiersza polecenia zawarte sa w tabeli |5 Po ich przetwo-
rzeniu, wyznaczane sg granice przestrzennego obszaru obliczen, obejmujace wspdlng
czes¢ obszarow odwzorowania obu atoméw. Po ukonczeniu obliczen, wyniki wypisy-
wane do zadanego pliku wynikowego sa w postaci tabeli, zawierajacej wielkosci O,
dla wszyskich par orbitali bazowych.
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ROZDZIAL 10
Wyniki obliczen

1. Charakterystyka badanego ukladu

Badanym ukladem byta cylindryczna kropka kwantowa InAs o podstawie elip-
tycznej (potos wielka: 12.5nm, pétos mata: 11 nm) i wysokosci 3nm, zanurzona w
cylindrycznej matrycy InP o Srednicy 34 nm i wysokos$ci 15 nm. Caly uktad sktadat sie
z 533709 atomdéw. Do obliczen wziete zostaty dwa stany jednoelektronowe odpowia-
dajace energiom LUMO i HOMO, przy czym kazdy z nich byt dwukrotnie zdegenero-
wany (degeneracja Kramersa). Cze$¢ obliczen zostata wykonana z pomocg infrastruk-
tury PL-Grid, w szczegolnosci z wykorzystaniem poznanskiego klastra REEE

Obliczenia rozpoczeto od analizy energii i wspdtczynnikéw TB przy pomocy pro-
gramu pqr-listing, w celu stworzenia pliku listingowego. Obecno$¢ degeneracji Kra-
mersa zostala poprawnie zidentyfikowana przez program, dzieki czemu wymagana
byta rekonstrukcja tylko dwéch z czterech funkcji falowych. Rekonstrukcja wykona-
na zostala przy pomocy programu pqr-mapper, przyjawszy promien odwzorowania
R. = 2nm oraz krok siatki h = 0.08 nm. Funkcje falowe ukltadu odwzorowane zostaty
zaréwno dla orbitali Slatera, jak i orbitali H-S.

2. Wartosci elementéw macierzowych

Na podstawie zrekonstruowanych funkcji falowych, obliczone zostaty przy pomo-
cy programu pqr-coulomb Wartos'cﬂ wybranych elementéw macierzowych operatora
Coulomba:

e catki kulombowskiej J,, = (e'e'e'e!) opisujacej odpychanie pomiedzy elek-

tronami w najnizszym stanie elektronowym,

e calki kulombowskiej Jy;, = ( h*h'h'h!) opisujacej odpychanie pomiedzy dziu-
rami w najwyzszym stanie dziurowym,

e calki kulombowskiej J,, = (e'h'h'e') opisujacej przyciaganie elektronu i
dziury pomiedzy stanami HOMO i LUMO,

e catki (e'h?e?h!) opisujacej rozszczepienie jasnego dubletu ekscytonowego,

e catki (e'h'e?h?) opisujacej rozszczepienie ciemnego dubletu ekscytonowe-
go.

Tw przypadku wartosci zespolonych, podane zostaly moduty
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warto$¢ (energia)

olomen: orbitale Slatera orbitale H-S  atomistycznie
€Inas T-F €InAs T-F €Inas

(elelele!) [meV] 15.875 15.899 15.237 15.263 15.466
(e'h'hle!) [meV] 15.472 15.496 16.684 16.720 17.125
(h'h'h'h') [meV] 15.184 15.226 18.790 18.906 19.663
(e'h%e?h') [ueV] 47.346 47.484 8.451 8.055 4.548
(e'h'e*h?) [ueV] 0.334 0.337 0.160 0.152 0.027

TaBeELA 1. Wartosci wybranych catek kulombowskich i wymiennych
dla badanego uktadu cylindrycznej kropki kwantowej InAs/GaAs.

Dla obu rodzajéw orbitali, powyzsze warto$ci wyznaczone zostaly zaréwno dla mo-
delu statej dielektrycznej (e;,4, = 15.15), jak i dla ekranowania Thomasa-Fermiego.

Ponadto, przy pomocy programu pqr-atomist uruchomionego na GPLE], powyzsze
elementy macierzowe wyznaczone zostaly metoda atomistyczng. Nie uwzgledniano
przy tym ekranowania wg modelu Thomasa-Fermiego, poniewaz wplywa on na od-
dzialywanie dopiero na odlegtosciach mniejszych niz odlegtosci pomiedzy najblizszy-
mi sasiadami. Poréwnanie wynikéw otrzymanych obiema metodami zawiera tabela
1l

Zgodno$¢ otrzymanych trzema metodami wynikéw dla catek kulombowskich jest
do$¢ dobra, co oznacza, ze dla tych catek zalozenia metody atomistycznej (str. [9) sa
spelnione w zadowalajacym stopniu.

Wyrazne rozbiezno$ci widoczne sa natomiast w przypadku pozostatych dwu ca-
tek (catek wymiany). Jest to szczegdlnie istotne, poniewaz catki te opisujg wiasno-
sci ekscytonowe (strukture subtelng) badanego uktadu. Nalezy zauwazy¢, ze réznice
sa mniejsze w przypadku orbitali H-S, charakteryzujacych sie mniejsza rozciagloscig
przestrzenng. Mozna na tej podstawie przypuszczacd, ze réznice wynikaja wtasnie z
przestrzennej rozciagtosci orbitali, nieuwzglednianej w metodzie atomistycznej; wy-
maga to jednak dalszych, szczegétowych badan.

3. Studium promienia odciecia

W celu przeanalizowania wplywu rozciaglosci orbitali bazowych na wyniki obli-
czen, zbadano wplyw promienia odwzorowania funkcji falowej (promienia odciecia)
dla rekonstrukcji orbitalami H-S. Obliczenia przeprowadzono przy pomocy programu
pqr-coulomb, obliczajgc warto$ci wybranych elementéw macierzowych przy R, zmie-
niajacego sie od 0 do 2 nm. Ponadto, obliczenia zostaly przeprowadzone dla kilku
réznych wartosci wspotczynnika x Sciskajacego orbitale bazowe.

2do obliczeni zostala uzyta karta Tesla C2075
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RysuNEk 1. Wartosci elementéw macierzowych operatora Coulomba
w zaleznosci od promienia odciecia R., dla réznych warto$ci wspot-
czynnika $ciskajacego k. Od géry: (e'h'hlel), (elh?e?h'), (elhle?h?).
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Wyniki obliczen (wykres [1)) pokazuja, zgodnie z intuicja, ze wraz ze wzrostem
parametru kK coraz mniejsza warto$¢ R, wymagana jest do osiagniecia zbieznosci nu-
merycznej. Widoczny jest rdwniez, na co warto zwrdci¢ uwage, silny wptyw wspot-
czynnika sciskajacego na wartosci calek wymiany, przy dos¢ niewielkich zmianach
catki kulombowskiej. Pozwala to stwierdzi¢, ze catki wymiany zalezg silnie od efek-
téw zwiazanych z nakladaniem sie orbitali atomowych potozonych na najblizszych
(lub nawet dalszych) sasiadach w sieci krystaliczne;.

4. Studium zasiegu oddzialywania

Powyzsze wyniki nie daja jednoznacznej odpowiedzi na pytanie, czy na warto-
Sci catek dominujacy wplyw ma wkiad dtugo- czy krétkozasiegowy. Mozna to jednak
sprawdzi¢ za pomocg ograniczania zasiegu oddzialywania (str. [25).

Przeprowadzono obliczenia, w ktérych zasieg oddziatywania r,,, zmieniat sie w
zakresie od 0 do 40 nm, przy czym badano zmiany wartosci wybranych elementéw
macierzowych operatora kulombowskiego. Wyniki (wykres|2) pokazuja wyrazna nie-
monotoniczno$¢ w przypadku catek wymiany, zas dla catek kulombowskich efektu te-
go nie obserwuje sie. Co istotne, analogiczne zachowanie obserwuje sie zaréwno dla
metody rekonstrukgji, jak i dla metody atomistycznej, nie moze wiec by¢ ono zwia-
zane z parametrami rekonstrukcji funkcji falowej (np. baza). Mozna na tej podstawie
postulowac, ze badane catki wymiany mozna rozdzieli¢ na dwa przeciwstawne wkta-
dy: dominujacy wktad o zasiegu 10-20 nm oraz mniejszy co do wartosci bezwzglednej
wkiad o przeciwnie skierowanej fazie i zasiegu 20-30 nm.
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RysUNEK 2. Wartosci elementéw macierzowych operatora Coulomba
w zalezno$ci od zasiegu oddzialywania r,,, .. Od géry: (e'hlhlel),
(e'h?e?h'), (e'h'e?h?).
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Podsumowanie

Nanostruktury pétprzewodnikowe, w szczegdlnosci kropki kwantowe, sa obiek-
tem zainteresowania badaczy z uwagi na wyjatkowe wtasnosci elektronowe i optycz-
ne. Postulowana mozliwos¢ wykorzystania kropek kwantowych do celéw kwantowej
kryptografii poprzez generowanie splatanych par fotonéw (Singh and Bester, 2009),
wymaga ilosciowych badan efektu rozszczepienia struktury subtelnej (ang. fine struc-
ture splitting) w kropkach kwantowych.

Do badania rozszczepienia widmowych linii ekscytonowych z powodzeniem sto-
sowane jest podejscie atomistyczne (Zielinski et al., 2010) oparte o metode ciasne-
go wiazania (TB, ang. tight binding). Obliczenia elementéw macierzowych operatora
kulombowskiego na podstawie wynikow metody TB charakteryzuja sie ztozonoscia
obliczeniowa O(N?2) (w funkcji liczby atoméw), co nie pozwala na efektywne badanie
duzych (N ~ 10°) struktur, szczegdlnie w przypadku wielkoskalowych obliczen wielu
catek.

W niniejszej pracy zaproponowano metode obliczania elementéw macierzowych
operatora Coulomba opartg o rekonstrukcje funkcji falowej na podstawie wynikéw
metody ciasnego wiazania. Przedstawiono algorytm o quasi-liniowej (O(N log N)) zlo-
zonosci czasowej, wykorzystujacy twierdzenie o splocie i Szybka Transformate Fourie-
ra, umozliwiajacy takze uwzglednienie efektéw ekranowania dielektrycznego. Doko-
nano studium mozliwych optymalizacji przy obliczeniach wielu catek, w celu pelnego
wykorzystania istniejacych miedzy nimi symetrii.

Przedstawiona zostata takze efektywna implementacja opracowanej metody, umoz-
liwiajaca obliczenia rdwnolegte na klastrach obliczeniowych (w tym, z uzyciem infra-
struktury PL-Grid) oraz przy uzyciu kart graficznych CUDA. Zaprezentowano wyniki
obliczen na przykladzie cylindrycznej asymetrycznej kropki kwantowej InAs/InB ukta-
du zawierajacego ponad pét miliona atoméw.

Niniejsza praca magisterska zostala sfinansowana ze srodkéw Fundacji na rzecz
Nauki Polskiej w ramach grantu HOMING PLUS dr Michata Zielinskiego pt. Control
of exciton levels in quantum dots: atomistic theory as a step towards entangled photon
pairs generation program. W oparciu o wyniki pracy magisterskiej, w przygotowaniu
sq dwie publikacje naukowe w Physical Review B oraz Journal of Applied Physics.
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Praca stanowi¢ tez bedzie podstawe i inspiracje do dalszych badan, w szczegdl-
nosci zaimplementowane metody i oprogramowanie bedzie wykorzystane do badan
nad struktura subtelna linii ekscytonowych w pdétprzewodnikowych kropkach kwan-
towych.
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