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Abstract
Ruthenium complexes containing different azobenzene derivatives with different substituents provide different nonlinear optical (NLO) properties. A computational study through the Hartree-Fock (HF) method based on a 3-21G level and the density functional theory (DFT) methods based on LANL2DZ/6-31G level were used in the investigation to reduce cost and time of the experimental investigation. It was discovered that DFT-based calculations were more accurate than the HF method based on the result of bond length and bond angle obtained after the geometry optimization of three ruthenium-azobenzene complexes; complex A, complex B, and complex C. The investigation through the DFT method revealed that the three complexes possess a high NLO property based on the value of total frequency-dependent first hyperpolarizability, βtot obtained at the wavelength of 1064 nm contributed by the electron delocalization effect, due to the presence of a strong electron donating and withdrawing group in the azobenzene derivatives. It was revealed that Complex C possessed the highest NLO property with a βtot value of 12414.87 x10-30 esu followed by complex A (11828.63x10-30 esu) and Complex B (3372.10 x10-30 esu). The influence of the different structures of azobenzene containing metal to enhance the strength of nonlinear optical properties through NLO calculation has been successfully performed by the DFT method. The high NLO property of complex C was contributed by the -O(C=O)R group, which is a moderate electron-donating group (EDG) and an amine group, which is a strong EDG especially when its hydrogen group is replaced by the alkyl group.
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Abstrak
Komplek ruthenium yang mengandungi terbitan azobenzena pada kumpulan  pembolehubah yang pelbagai memberikan sifatoptik tidak linear yang berbeza. Kajian pengkomputeran menggunakan kaedah Hartee-Fock (HF) dengan set asas 3-21G dan teori fungsi ketumpatan (DFT) dengan set asas LANL2DZ/6-31G telah dijalankan bagi mengurangkan kos dan masa yang digunakan dalam kaedah experimen. Hasil pengiraan menunjukkan pengiraan menggunakan kaedah DFT adalah lebih tepat berbanding menggunakan kaedah HF, berdasarkan nilai panjang ikatan dan sudut ikatan yang diperolehi untuk tiga sebatian komplek ruthenium-azobenzena; komplek A, B, dan C. Pengiraan menggunakan DFT menunjukkan ketiga-tiga sebatian ini memberikan sifat optik tidak linear (NLO) yang tinggi berdasarkan nilai jumlah dinamik kebergantungan frekuensi pertama, βtot  pada panjang gelombang 1064 nm yang berpunca daripada kesan penyahsetempatan elektron dengan kehadiran kumpulan penderma yang kuat dan kumpulan penarik yang kuat pada terbitan azobenzena. Sebatian komplek C memberikan nilai  βtot tertinggi iaitu 12414.87x10-30 esu diikuti dengan sebatian A (11828.63x10-30 esu)  dan B (3372.10 x10-30 esu). Perubahan pada perbezaan struktur terbitan azobenzene yang mengandungi logam dapat dilihat meningkatkan sifat optik tidak linear sebatian berdasarkan pengiraan NLO yang telah dijalankan menggunakan kaedah DFT. Dapat dilihat sebatian komplek C menunjukkan sifat optik tidak linear (NLO) yang tinggi disebabkan kehadiran kumpulan -O(C=O)R yang merupakan kumpulan penderma elektron dan kumpulan amina sebagai kumpulan penderma eletron yang kuat terutamanya setelah kumpulan hidrogen digantikan dengan kumpulan alkil.
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