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SrRuQs ve Sr:RuQO¢+’iin Kristal Yapa,
Manyetik Davranis ve Notron Sac¢ilim
Bulgular:

Ozhan Unverdi’ & Klaus-Ulrich Neumann?

1. Giris ve Genel Bakis

Gecis metali oksitleri, modern katihal fiziginde ¢ok ydnlii kuantum fazlari
barindirmalar1 nedeniyle yogun ilgi géren bir malzeme smifim1 temsil eder
(Bednorz, J. G., & Miiller, K. A. Z. 1986, Jung, C. U. J , 2023). Bu bilesikler,
metal-yalitkan gecisi, yliksek sicaklik siiperiletkenligi, dev manyetorezistans,
ferroelektrik ve ferromanyetizma gibi birbirinden farkli elektronik ve manyetik
ozellikleri tek bir kristal yapt icerisinde sergileyebilmektedir (Kiyama, T.,
Yoshimura, K and Kosuge, K., 1996). Ozellikle perovskit ve tiirevi yapilar,
kristal simetrisi ile elektron korelasyonlar1 ve spin diizenlenmeleri arasindaki
giiclii etkilesim nedeniyle temel aragtirmalarda sikg¢a incelenmektedir.

Bu baglamda, rutenyum (Ru) igeren gecis metali oksitleri yani ruthenatlar, 4d
gecis metalleri olmasi nedeniyle 3d sistemlerine kiyasla daha genis bant yapisina,
ancak benzer dlgekte elektron korelasyonlarina sahiptir. Bu durum, ruthenatlart
lokalize—itinerant rejim arasinda konumlandirarak hem temel bilimsel sorular
hem de potansiyel uygulamalar agisindan dikkat ¢ekici hale getirmektedir.

Calismanin merkezinde yer alan SrRuOs; ve Ruddlesden—Popper serisinin
Sty+1RuxOs34+1 olan genel formiiliinii takip eden SroRuOg, stronsiyum ve rutenyum
icermelerine ragmen, kristal yapilar1 ve fiziksel davramislart biiyiikk Slclide
farklilik gostermektedir. (Longo, M, KJ., Raccah, P., M., Goodenough, J., B.,
1968, Shikano, M., 1994).

SrRuO:s, ii¢ boyutlu distorsiyonlu perovskit yapisina sahip bir ferromanyetik
metaldir ve 165 K civarinda Curie sicaklig1 sergiler. Ferromanyetik diizen,
GdFeO:s tipi yapisal distorsiyonlar ve daralmig t.g bantlarmin Stoner kriterini
saglamasi ile iligkilidir (Shikano, M., 1994, Randal, J. J., Roland, W., 1959,
Pooja, K, Saha, B., Choudhary, N., Maji, P., K., Bera, A., K., Yusuf, S., M., Sow,
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C., 2024). SrzRuOs ise, K>NiFa4 tipi katmanh yapiya ve yiiksek kristal simetriye
sahip bir bilesiktir. 0.93 K sicakliginda spin-triplet siiperiletkenlik gosteren bu
sistem, kuprat olmayan ilk tabakali perovskit siiperiletken olarak literatiire
geemistir. Diisiikk boyutlu Fermi yiizeyi ve spin-fluctuation temelli eslesme
mekanizmasi ile 6ne ¢ikar (A Pustogow, A., Luo, Y., Chronister, A., Su, Y., S.,
Sokolov, D., A., Jerzembeck, F., Mackenzie, A., P., C W Hicks, Kikugaw, N.,
Raghu, S., Bauer, E., D., Brown, S., E., 2019, Oguchi, 1995, Walz, L., &
Lichtenberg, F., 1993)

Bu iki ug bilesigin ortak noktasi, Ru** iyonlarinin 4d* konfigiirasyonudur;
ancak kristal yapilarindaki farklar, bu iyonlarin bag geometrileri, spin
etkilesimleri ve faz davramiglarini radikal bigimde farklilagtirmaktadir.
Koordinasyon geometrisi, RuOs oktaedrallerinin dizilimi, bag uzunluklari, bag
acilar1 ve tabakali yapilarin anizotropik dogasi, bu farklarin temel nedenleri
arasinda yer almaktadir.

Ara faz olarak sentezlenen Sri«CaRuOs bilesikleri, Sr** yerine Ca?** iyonunun
ikamesi ile kristal yap1 ve manyetik diizenlemeler arasindaki iliskiyi anlamak i¢in
onemli bir model sistem sunar. Bu bilesiklerde iyonik yarigap farki, kristal
simetride gozle goriiliir degisimlere yol agmakta ve manyetik faz gecislerini
belirgin bicimde etkilemektedir. Ayrica ¢aligmada sentezde kullanilan SrCO;
bilesigi, manyetik olarak pasif aragonit tipi yapisiyla referans sistem olarak ele
alinmis ve kristal stabilitesi bakimindan karsilastirilmistir.

Sonug olarak, SrRuOs ve Sr2RuO. bilesikleri arasinda gézlemlenen fiziksel
farkliliklarin temelinde kristal yapi-parametre iliskisi, bag simetrisi ve elektronik
yap1 gibi yapisal 6zellikler yatmaktadir. Bu farklarin anlagilmasi, korelasyonlu
elektron sistemlerinde faz miihendisligi, spintronik uygulamalar ve topolojik
stiperiletkenlik gibi alanlarda kritik bilgiler sunmaktadir.

Bu ¢alismada; SrRuOs ve Sr2RuQOs bilesiklerinin kristal yapilarinin ayrintili
yapisal analizi, faz davranislarinin ve olas1 yapisal gecislerin karsilastiriimasi,
koordinasyon geometrileri ile bag karakteristiklerinin degerlendirilmesi, kristal
stabilitesinin elektronik 6zellikler iizerindeki etkisi, kristal yapilarim manyetik
davranis potansiyeliyle iligkisi, SQUID ve nétron sagilmasi deneyleriyle elde
edilen manyetik verilerin yorumu ve son olarak topolojik siiperiletkenlik ile spin
bazli uygulamalar acisindan yapisal farklarin rolii kapsamli bicimde ele
almmaktadir. Bu karsilagtirmali yaklasim, yapisal parametrelerin fiziksel
Ozellikler iizerindeki etkilerini ortaya koyarak kristal yapi—kuantum faz iligkisini
derinlemesine anlamay1 hedeflemektedir.



2. SrRuOs; ve Sr:RuOv’iin Kristal Yapis1 ve Faz Davramsi
Karsilastirilmasi

SrRu0s, oda sicakliginda ortorombik kristal sistemde kristallenmekte olup
(Zhernenkov, M., Fabbris, G., Chmaissem, O., Mitchell, J. F., Zheng, H., &
Haskel, D. J., 2013, Yue, C., Zhang, W., Wang, M., Liu, J., Zhang, J., & Hou, D.
J., 2022), bu yap1 birgok ABOs tipi perovskit bilesigi ile benzerlik gosterir.
Literatlirde SrRuOs’tin uzay grubu genellikle Pbnm veya Pnma olarak
belirtilmistir; her iki tanimlama da aslinda ayni yapinin farkli yonelimleri i¢in
kullanilan Hermann—Mauguin sembolleridir ve Uzay Grubu No. 62 ile temsil
edilen standart Pnma formuna doniistiiriilebilir. Bu doniisiimde birim hiicre
boyutlar1 korunur, ancak atomlarin birim hiicre igerisindeki koordinatlar1 yeniden
diizenlenir.
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Sekil 1: SrRuOs’iin X-151m1 Kirinim Deseninin Gozlemsel ve Uyumlandiriimig
Goriinimii

SrRuOs’iin yapisal iyilestirmesi (refinement) sirasinda, Pnma uzay grubuna
karsilik gelen konvansiyonel yerlesim esas alinmig ve Ru atomu 4b Wyckoff
pozisyonu olan (0, 0, 0.5) koordinatina yerlestirilmistir. Ru atomunun farkl
Wyckoff pozisyonlarina (4a, 4b, 4¢) yerlestirilmesi durumunda Sr, O1 ve O2 gibi
diger atomlarin konumlar1 da buna bagh olarak degisiklik gostermektedir. Bu
yoniiyle SrRuQs’lin kristal yapisi yalnizca perovskit simetrisinin bir Ornegi
olmakla kalmaz, ayn1 zamanda yapisal ince ayarlarla degisen fiziksel 6zelliklerin
anlagilmasi acisindan da 6nemlidir.



SrRuQ; bilesigine ait bu X-1sm1 kirmim (XRD) deseni, 0rnegin kristal
yapisinin Rietveld iyilestirme yontemiyle analiz edildigini gostermektedir. Sekil
1’de, deneysel olarak elde edilen kirinim verileri (Yobs) ile teorik modellemeye
dayali olarak hesaplanan desen (Y caic) iist iiste ¢izilmistir. Grafik alt kisminda yer
alan Yobs — Yeae fark egrisi, model ile deneysel veriler arasindaki farklar
yansitmaktadir. Dikey isaretler (]) ise teorik olarak Ongoriilen Bragg
yansimalarinin konumlarini gostermektedir.

Sekil 1°de yiiksek yogunluklu ve keskin piklerin konumlari ile siddetlerinin
hesaplanan modelle yiiksek oranda uyum gostermesi, StTRuQOs’iin kristal yapisinin
dogru bir sekilde sentezlenmis oldugunu gostermektedir. Fark egrisinin
genellikle sifira yakin seyretmesi, yapisal parametrelerin giivenilirligini destekler
niteliktedir. Bragg konumlarina karsilik gelen tiim kirinim piklerinin deneysel
veride gozlemlenmesi, 6rnegin tek fazli ve kristalografik olarak saf bir SrRuOs;
bilesigi oldugunu ortaya koymaktadir.

Bu yapisal analiz, SrRuOs’iin oda sicakliginda ortorombik kristal sistemde
(Pnma, Uzay Grubu No. 62) kristallendigini ve literatiirde sik¢a referans verilen
distorsiyonlu perovskit yapisini dogruladigini gostermektedir (Dirsyte, R.,
Schwarzkopf, J., Schmidbauer, M., Wagner, G., Irmscher, K., Anooz, S. B., &
Fornari, R., 2011, Wakabayashi, Y. K., Kaneta-Takada, S., Krockenberger, Y.,
Taniyasu, Y., & Yamamoto, H., 2021, Gan, Q., Rao, R. A., Eom, C. B., Garrett,
J. L., & Lee, M.1998). Kristalin yiiksek kalitesi, kirinim desenindeki netlik ve
uyumdan agik¢a anlasilmaktadir. Elde edilen bu veriler, SrRuOs’iin
ferromanyetik Ozelliklerinin kokeninde yatan yapisal diizenin dogrudan kaniti
niteligindedir.

SroRuOs, K:NiF4 tipi tabakali perovskit yapisina sahip olup Ruddlesden—
Popper serisinin n = 1 iyesidir (Huang, W., 2021, Maeno, Y., Ikeda, A., &
Mattoni, G., 2024, Leggett, A.J., & Liu, Y. J., 2021, Mackenzie, A. P., & Maeno,
Y., 2003). Kristal yapisi tetragonal 14/mmm (Uzay Grubu No. 139) simetrisi ile
tanimlanir ve birim hiicrede iki formiil birimi (Z = 2) bulunur. Yapinin kafes
parametreleri deneysel olarak a = b = 3.8606 A, ¢ = 12.7066 A olarak
Olclilmiistiir. Bu yapi, yiiksek simetriye sahip olmasi ve belirgin diizlemsel
tabakalagmasiyla kuazi-iki boyutlu elektronik davraniglara zemin hazirlar.

Sr-RuOx’iin sentezi, katihal reaksiyonu yontemiyle gerceklestirilmekte olup
baslica baslangic maddeleri arasinda stronsiyum karbonat (SrCOs) ve rutenyum
(IV) oksit (RuOz2) yer alir. RuO:, sentez agisindan kritik bir onciil bilesik olup
P4,/mnm uzay grubunda tetragonal yapida kristallenir. Ticari olarak temin edilen
RuO:, ¢ogunlukla kristal yapisina entegre su i¢eren hidrat formdadir; bu nedenle
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kullanilmadan dnce 800 °C gibi yiiksek sicaklikta 1s1l isleme tabi tutularak faz
saflig1 saglanir. Isil islem sonrast RuO:’nin yapisi X-1s1m1 kirinimi (XRD) ile
dogrulanir ve bu yapi, Sr2RuO4’{in olusumunda yer alan RuOs oktaedralarinin
temel yapi tasi olarak gorev yapar.

Kristal dizilimde Sr?* iyonlari, tabakalar arasinda dokuz oksijenle koordineli
bicimde diizenli olarak yer alir. Ru** iyonlari ise alt1 oksijen atomu ile gevrilerek
RuOs oktaedralarint olusturur. Bu oktaedralar, tabaka diizleminde kdse
paylasarak iki boyutlu bir ag yapist meydana getirir. Oksijen atomlar1 hem Ru
hem de Sr iyonlariyla bag kurarak {i¢ boyutlu kristal agin biitinliiglin{i saglar.
Yapidaki bu diizenleme, Sr2RuOx4’lin karakteristik kuazi-iki boyutlu elektronik
Ozelliklerinin temelini olusturur.
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Sekil 2: SroRuO+’lin deneysel ve hesaplanmis X-1sin1 kirinim desenleri

Sekil 2°de goriildiigii gibi, referans parametreleri ile iyilestirme sonucunda
elde edilen degerler arasinda miikkemmel bir uyum vardir. (Dang, H. T., Mravlje,
J., Georges, A., & Millis, A., 2015)

Elektronik yap1 bakimindan Sr.RuOs, Ru tg orbitallerinden (dyy, d«z, d,z)
olusan ii¢ Fermi bandma (o, B, y) sahiptir. Ozellikle d,y karakterli y band1, kuazi-
iki boyutlu yapisiyla silindirik bir Fermi yiizeyi olusturarak tasiyicilarin
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hareketinde belirleyici rol oynar. Bu bant yapisi, Sr-RuO+’iin elektriksel
iletkenligi ve siiperiletken 6zellikleri agisindan kritiktir.

Deneysel veriler, Sr2RuO4’tin T, = 0.93 K civarinda siiperiletken hale gectigini
gostermektedir. Bu durum, klasik BCS teorisinin 6tesinde, spin-triplet (p-dalga)
eslesme ile acgiklanmakta ve zaman-ters simetrisinin bozulabilece§i One
stiriilmektedir. Sr2RuOs, bu nedenle kuprat dis1 ilk tabakali perovskit siiperiletken
olarak literatlirde 6zel bir yere sahiptir.

Ayrica yapiya uygulanan tek eksenli basing (6zellikle [100] yoniinde) T,
degerini 3.3 K'ye kadar yiikseltebilmekte; bu durum Van Hove singulariteleri gibi
band yapisina duyarli mekanizmalarin siiperiletkenlik {izerinde etkili oldugunu
gostermektedir. Sr.RuOa, Fermi seviyesi yakininda yer alan bu singularitelere
kars1 oldukca hassastir; dolayisiyla kiigiik yapisal degisiklikler bile siiperiletken
faz sinirlarini etkileyebilir.

Faz diyagrami ¢aligmalari, elastokalorik 6l¢limler ve muon spin relaksasyonu
(USR) gibi deneysel yontemler, Sr2RuOa4’lin hem siiperiletken hem de manyetik
faz sinirlarina yakin bir kuantum kritik bdlgede konumlandigini gostermektedir.
G-tip spin fluktuasyonlarinin varligi, teorik spin-triplet eslesme modellerini
desteklemektedir.

Son donem arastirmalari, Sr.RuQO4’lin yiiksek basing altinda ve epitaksiyel
ince film formlarinda topolojik siiperiletkenlik potansiyeli tasidigini ortaya
koymustur. Kuazi-iki boyutlu Fermi yiizeyleri ve tastyicilarin diisiikk boyutlu
dagilimi, bu malzemeyi Majorana fermiyonlar1 gibi egzotik kuasiparcaciklarin
incelenmesinde dncii bir model sistem haline getirmektedir. Bu yoniiyle Sr2RuOa,
hem temel kuantum fizigi ¢alismalar1 hem de ileri teknoloji uygulamalar igin
essiz bir malzeme olarak 6ne ¢ikmaktadir.

SrRuOs; ve Sr:RuOs bilesikleri kimyasal olarak ortak Sr** iyonunu
icermelerine ragmen, kristal yapilari, anionik ¢evreleri ve fiziksel davranislari
bakimindan 6nemli farkliliklar sergiler. Bu farkliliklar, yalnizca yapisal simetriye
degil, ayn1 zamanda bag tiirlerine, faz gecislerine ve elektronik/manyetik
islevlere de yansimaktadir.

SrRuOs, distorsiyonlu perovskit yapida olup oda sicakliginda Pnma (veya
esdeger Pbnm) uzay grubunda kristallenir. Kristal yapisinda Ru** iyonlar1 altt
oksijen atomuyla cevrilerek RuOs oktaedralarini olusturur. Bu oktaedralar,
yapinin i¢ simetrisini bozacak sekilde egilmis ve dondiiriilmiistiir. Sr?>* iyonlari
ise bu yap1 igerisinde perovskit A-yerine oturur. SrRuQs, itinerant ferromanyetik
bir sistem olup Curie sicakligi yaklasik 162 K'dir. GdFeOs tipi distorsiyonlar
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sonucu Ru—O-Ru bag agilar1 ~180°’den saparak bant genisligini daraltir ve
Stoner kriterine uygun olarak ferromanyetizmay stabilize eder. Yapimin XRD
analizinde elde edilen kirmim deseni, tek fazli kristalinlik ve yiiksek yapisal
biitiinlik ile uyumludur.

Sr2RuQ4, Ruddlesden—Popper serisinin n=1 iiyesi olarak K2NiF4 tipi tabakal1
perovskit yapiya sahiptir. Tetragonal I[4/mmm (Uzay Grubu No. 139)
simetrisinde kristallenir. Yapisal olarak kose paylasan RuOs oktaedralari c-
eksenine dik diizlemlerde iki boyutlu katmanlar olusturur; Sr** iyonlar1 bu
katmanlar arasinda konumlanir. Yapinin yiiksek simetrisi ve kuazi-iki boyutlu
dogasi, Fermi yiizeyinde dyy karakterli y bandi gibi énemli bantlarin ortaya
cikmasina ve diisiik sicaklikta Tc =~ 0.93 K'de spin-triplet siiperiletkenligin
gozlenmesine olanak tanir. Sr2RuQOa, klasik BCS siiperiletkenlerinden farkli
olarak, zaman-ters simetrisini kirabilecek p-dalga eslesme ile dikkat ¢eker.

Sonug olarak, SrRuOs ve Sr2RuOs bilesikleri, ayn1 Sr bileseni etrafinda
sekillenen iki farkli kristal mimari ve fiziksel davranis Ornegi sunar. Bu
karsilagtirma, kristal yapmnin yalnizca atomlarin dizilis bicimi degil, ayni
zamanda malzemenin elektronik, manyetik ve siiperiletken 06zelliklerini
belirleyen temel bir parametre oldugunu agikca ortaya koymaktadir.

3. Kristal Stabilitesinin Elektronik Ozelliklere Etkisi: SrRuQ: ve
Sr:RuO<’iin Karsilastirmasi

Malzemelerin kristal yapist yalnizca geometrik diizeni degil, ayn1 zamanda
tasidig1 elektronik, manyetik ve siiperiletken 6zellikleri dogrudan etkileyen bir
faktordiir. SrRuOs ve Sr2RuOs bilesikleri, kimyasal olarak Sr icermeleri
nedeniyle benzerlik gosterseler de, kristal simetri, bag karakteri ve yapisal
anizotropi bakimindan Onemli Olclide farklilik sergilerler. Bu farkliliklar,
elektronik tasiyicilik, manyetik diizen ve kuantum faz davraniglar gibi fiziksel
ozelliklerde belirgin sonuglar dogurur.

SrRuO:s, distorsiyonlu perovskit yapisiyla (Pnma) elektron korelasyonlar ve
manyetik gegisler agisindan zengin bir sistemdir. GdFeOs tipi yapisal
distorsiyonlar, RuOs oktaedralarini egip dondiirerek Ru—O—Ru bag acilarini ideal
180°°den wuzaklastirir. Bu kirilmalar tog bant genisligini daraltir, elektron
korelasyonlarii giiglendirir ve Stoner kriterinin saglanmasina olanak tanir.
Sonug olarak SrRuOs, Tc = 162 K sicaklifinda ferromanyetik metalik bir faza
sahiptir. Elektronik bant yapisi lokalize-itinerant sinirda olup, yapisal
bozulmalara kars1 duyarlidir. Bu yapidaki stabilite, spinle baglantil1 iletkenlige
ve manyetik diizene elverigli bir ortam sunar.
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Sr-RuOs ise K:NiF4 tipi tabakali perovskit yapisina sahip, yliksek simetri
(I4/mmm) ve kuazi-iki boyutlu karaktere sahip bir bilesiktir. Kristal yapisinin
anizotropik yapisi, 6zellikle a—b diizlemi boyunca elektron taginimina olanak
saglarken, c-ekseninde tasiyicilik zayiftir. RuOs oktaedralaridaki kiigiik agisal
sapmalar bile elektronik bant yapisinda 6nemli degisimlere yol agar. Van Hove
singularitelerine yakin Fermi ylizeyi, spin-fluctuation temelli etkilesimlerin
gelismesini destekler. Bu yap1 sayesinde Sr2RuOa, disiik sicaklikta (~0.93 K)
spin-triplet siiperiletkenlige gecis yapabilir. Ayrica, kristal simetrisindeki kiigiik
degisikliklerin bile Tc iizerinde ciddi etkiler yaratmasi, bu bilesigin elektronik
fazlara kars1 son derece hassas oldugunu gostermektedir.

Kargilagtirmali degerlendirme yapildiginda SrRuOs, yapisal distorsiyonlar
sayesinde ferromanyetik metalik 6zellikler gosteren ve spinle iliskili tasiyiciliga
sahip aktif bir kristal yapiya sahiptir. Sr2RuQOs, yliksek simetriye sahip kuazi-iki
boyutlu yapisiyla diigiik sicaklikta siiperiletkenlik gibi kuantum faz gegislerine
olanak saglayan bir sistemdir. Bu iki bilesik, kristal stabilitesinin fiziksel
ozellikleri nasil yonlendirdigine dair ¢arpict ornekler sunar ve SrRuOs ve
Sr2RuOs yapisal faktorler, spin, bant yapisi1 ve faz davranislar lizerinde dogrudan
belirleyici olur. Boylece kristal yapi, sadece atomlarin yerlesimini degil; ayni
zamanda elektronik temel durumun dogasimi belirleyen aktif bir bilesen haline
gelir (Ghosh, S., Shekhter, A., Jerzembeck, F., Kikugawa, N., Sokolov, D. A.,
Brando, M., Mackenzie, C. W. H., Ramshaw, B, 2021, Lee, B., Kwon, O. U.,
Shin, R. H., Jo, W., & Jung, C. U., 2014).

4. Koordinasyon Geometrisi ve Baglanma Karakteristiklerinin
Karsilastirilmasi

Malzemelerin elektronik, manyetik ve yapisal 6zellikleri yalnizca kimyasal
bilesimlerine degil, ayn1 zamanda atomlarin kristal yap1 i¢indeki koordinasyon
geometrilerine ve bag karakteristiklerine dogrudan baglidir. STRuOs ve Sr2RuOa
bilesikleri Sr icermeleri yoniiyle benzerlik gosterse de, iyonlarin koordinasyon
gevresi, bag yapisi ve bu baglarin fiziksel fonksiyonlara katkisi bakimindan
belirgin bicimde farklilagirlar.

SrRuOs, distorsiyonlu perovskit yapisiyla Pnma simetrisinde tanimlanir ve
yapisal olarak GdFeO:s tipi distorsiyonlar sergiler. Bu yapida Ru** iyonlar alti
oksijen atomu ile koordineli olarak RuOs oktaedralarini olusturur. Sr** iyonlar
ise dokuz oksijenle ¢evrilidir ancak SrCOs'e kiyasla daha diizensiz bir geometriye
sahiptir. Ru—O baglari iyonik ve kovalent karakterin bir birlesimini tagir. Yapisal
distorsiyonlar sonucu Ru—O-Ru bag acilar1 180°°den sapar; bu durum tg
bantlarinin daralmasina, elektron korelasyonlarinin artmasina ve ferromanyetik
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diizene olanak tanir. Bu baglanma yapisi, SrRuQOs’lin metallic ferromanyetik
davranis gostermesinde kritik rol oynar.

Sr:RuOs, K:oNiFs tipi tabakali perovskit yapisiyla tetragonal [4/mmm
simetrisinde kristallenir. Burada Ru** iyonlar1 da alt1 oksijenle ¢evrilerek RuOs
oktaedralarini olusturur, ancak bu oktaedralar SrRuOs’tekine gore daha
diizenlidir ve daha az distorsiyon igerir. Sr** iyonlarnt yine dokuz oksijenle
cevrilidir fakat bu koordinasyon SrCOs’ten daha gevsek ve daha az simetriktir.
Sr:RuO4’teki Ru—O baglar1 yaklasik 1.95-2.02 A, Sr-O baglan ise 2.6-2.7 A
civarindadir. Yapinin anizotropik dogasi, 6zellikle RuOs diizlemlerinde yiiksek
tastyicilik saglarken, spin-fluctuation etkileriyle kuantum fazlara zemin
olusturur. Bu bag topolojisi, diisiik sicaklikta ortaya ¢ikan spin-triplet
siiperiletkenlik davranisinin temelini tegkil eder.

SrRuOs’teki Ru—-O baglari, hem manyetik hem de iletkenlik 6zelliklerine
dogrudan katki saglar. Distorsiyon sonucu olusan bag sapmalari, itinerant
ferromanyetizmanin ortaya ¢ikmasina olanak tanir. Sr.RuQa’te bag yapisi daha
diizenli ve simetriktir. Ozellikle Ru—O baglarinin anizotropik yénlenmesi, spin-
yoriinge etkilesimlerini destekleyerek spin-triplet siiperiletkenlige zemin hazirlar.
SrRu0Os ve Sr:RuO.’te baglanma geometrisi, sistemin elektronik, manyetik ve
stiperiletken 6zelliklerini dogrudan yonlendiren aktif bir bilesen olarak 6ne ¢ikar.
Bu karsitlik, yapisal koordinasyonun sadece statik bir mimari degil, ayn1 zamanda
fonksiyonel bir belirleyici oldugunu gostermektedir (Yanase, Y., Takamatsu, S.,
& Udagawa, M., 2014, Contreras, P., Burgos, J., Ochoa, E., Uzcategui, D., &
Almeida, R., 2014, Grutter, A., Wong, F., Arenholz, E., Liberati, M., & Suzuki,
Y, 2010).

5. Manyetik Davrams Potansiyeli Acisindan Kiristal Yapilarin
Degerlendirilmesi

SrRuOs ve Sr2RuOs bilesikleri, kristal yapilaridaki simetri, baglanma diizeni
ve icerdigi iyonlarin elektron konfigiirasyonlar1 dogrultusunda olduk¢a farkli
manyetik davranig potansiyelleri sergilemektedir. Bu farkliliklar, o6zellikle
Siiperiletken Kuantum Girisim Cihazi (SQUID) kullanilarak yapilan yiiksek
hassasiyetli ol¢timlerle belirgin sekilde ortaya konmustur. 10% e.m.u. (107!
J-T™") ¢ozliniirliige sahip bu yontem, ¢ok diisiik manyetik momentlere sahip
orneklerde dahi giivenilir analiz imkani sunmaktadir (Rondinelli, J. M., &
Spaldin, N. A., 2011, Yonezawa, S., Kajikawa, T., & Maeno, Y., 2014, Maeno,
Y., Yonezawa, S., & Ramires, A., 2024, Suh, H. G., Menke, H., Brydon, P. M.
R., Timm, C., Ramires, A., & Agterberg, D. F., 2020).

14



| —m—ax
i \ — g ek
T \ 5 /|f/"“’ | 0%
. v :
! i 5 /Jy,,;—f'{/',—»vﬂ"' —— ;; :
E = -
1 X \ = 25 / T ‘_'__«_,_)4-'—'" — 100K
P — ] 110K
R 2y /“/Ad-—“"’:f*‘; —8—120x
[y S— . W " 2 5 /’/:__,--"‘:#_Fr-ﬂ‘ e
— —r T ——130%
5 LT T e — ]
E T AT e " P g —— 120K
2 l A s - ;/n/*/.f' @ T T e 50k
2 oad '~ At 5 Tesk " '.&ﬁ. f,,.—f:ia—”:,,_,x'—“’%ﬁ_,,;ﬁ —— 155K
= . L_gv_____z Tesia it e A T T e
7 ¥ L 25 Tesla LR R e e
[ +/ T
s 0.1 Tesla s * 200%
9 5] T |t | —— 250K
24 I__,,diu-——"“” —a— 300K
“ h =gy —— ——m——a— i —— i —a—]
[ r . T f o T T T T T 1
a S0 100 150 200 250 Q350 400 ] 1 2 3 4 5 &
T BIT]
(a) (b)

Sekil 3: (a) SrRuOs’iin miknatislanmasinin, 0.1, 1.25, 2 ve 5 Tesla uygulanan manyetik
alanlar altinda sicakliga bagli olarak degisimidir. (b) Farkli sicakliklarda SrRuOs’{in
uygulanan manyetik alana bagli olarak miknatislanma davranigidir.

Sekil 3 (a), STRuOs bilesiginin farkli sabit manyetik alanlar (0.1, 1.25,2 ve 5
Tesla) altinda miknatislanmasmin sicakliga bagl olarak nasil degistigini
gostermektedir. Diigiik alan degerlerinde (6zellikle 0.1 T ve 1.25 T), belirgin bir
manyetik faz gegisi gozlemlenmekte olup, bu gecis yaklasik 162 K civarinda
gerceklesmektedir. Bu sicaklik, SrRuOs’tin Curie sicakligt (T.) olarak
tanimlanabilir. Faz gecisi sirasinda miknatislanma degerinde ani bir azalma
olusmakta ve bu durum sistemin ferromanyetik fazdan paramanyetik faza
gecigini isaret etmektedir. Manyetik alan siddeti arttikca (6rnegin 5 T),
miknatislanma degerleri daha yiiksek kalmakta ve faz gecisi daha genis bir
sicaklik araligina yayilmaktadir. Bu da uygulanan manyetik alanin ferromanyetik
diizene olan katkisini agikca gostermektedir. Sekil 3 (b) ise, farkli sicakliklarda
SrRuOs’iin uygulanan manyetik alana (0-5 T) karsilik miknatislanma tepkisini
gostermektedir. Diisiik sicakliklarda (6rnegin 2 K—90 K) miknatislanma ile
manyetik alan arasinda dogrusal olmayan, doygunluga yaklasan bir iliski
gozlenmektedir. Bu durum ferromanyetik diizende manyetik momentlerin
yonlenmesinden kaynaklanmaktadir. Sicaklik arttikca egrilerin  egimi
azalmaktadir ve 300 K gibi yiiksek sicakliklarda miknatislanma neredeyse
dogrusal bir davranig sergilemektedir, bu da sistemin paramanyetik rejime
gectigini gostermektedir.

Bu iki grafik birlikte degerlendirildiginde, SrRuOs’iin klasik bir itinerant
ferromanyetik davranis sergiledigi agikca goriilmektedir. Curie sicakliginin
altinda, sistem yiliksek miknatislanma degerlerine sahipken, sicaklik arttikca
manyetik momentlerin yonelimi bozulmakta ve miknatislanma degerleri
diismektedir. Ayrica, miknatislanma-alan egrilerinin doygunluga ulasmasi,
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sistemdeki momentlerin kolektif olarak hizalandigin1 ve manyetik doyuma
ulagildigint gosterir. Bu davranis, SrRuOs’iin yapisindaki Ru** iyonlarinin 4d*
konfigiirasyonu, orbital ortiisme ve kristal simetrisinin sonucu olarak ortaya
cikmakta olup, spin bazli elektronik uygulamalar a¢isindan 6nemli bir manyetik
profil sunmaktadir.
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Sekil 4: (a) Sr2RuO4 i¢in 0.1 Tesla uygulanan manyetik alan altinda miknatislanmanin
sicakliga bagli degisimidir. (b) Sr.RuO4’iin ters kiitleye gére manyetik duyarliliginin
sicakliga bagli grafigi. Bu grafik, miknatislanma-sicaklik grafiginden elde edilmistir.

Sr:RuO+’tin 0.1 Tesla manyetik alan altinda yapilan miknatislanma
Ol¢limiinde, elde edilen sinyalin oldukca diislik olmasi dikkat ¢ekicidir. Bu diisiik
miknatislanma, dogrudan SrRuOs fazina ait yaklagik %1 oraninda bulunan bir
safsizlik fazindan kaynaklanmaktadir. Bu miktar X-1smn1 kirinimi (XRD) veya
notron sagilmasi gibi yapisal analizlerle tespit edilemeyecek kadar az olsa da,
SQUID gibi yiiksek hassasiyetli yontemlerle yapilan manyetik Ol¢limlerde
belirgin bir etki yaratmaktadir. Sekil 4 (a)’da, Sr2RuO4’lin miknatislanmasimin
sicakliga bagli degisimi gosterilmistir. Miknatislanma degerlerinin oldukga
kiiciik olmasi, bilesigin manyetik bir diizen sergilemedigini gostermektedir.
Olgiim sicaklik araliginda (yaklasik 2-300 K) herhangi bir manyetik faz gecisi ya
da diizenli spin hizalanmasi gézlenmemistir. Bu durum, literatiirde de belirtildigi
gibi Sr2RuO+’lin manyetik olarak diizenlenmeyen bir yap1 sergiledigini
dogrulamaktadir. Sekil 4 (b)’de ise ters kiitleye gore normalize edilmis manyetik
duyarlilik (y ") sicakliga karsi cizilmistir. Elde edilen grafik, Curie-Weiss
yasasiyla uyumlu dogrusal bir egilim gostermekte ve Sr2RuOa4’lin paramanyetik
karakterini teyit etmektedir. Ancak grafikte yer alan egilimin 162 K civarinda
keskinlesmesi, SrRuOs safsizlik fazinin varligmi ortaya koymaktadir. Bu
sicaklik, SrRuOs’iin Curie sicakligr ile ortiismektedir ve ana bilesenin degil,
ornekteki diisiik oranli ferromanyetik fazin etkisini temsil eder.
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Sr2RuOs4 i¢in 0.1 Tesla manyetik alan altinda gergeklestirilen ol¢limler, bu
bilesigin paramanyetik 6zellik gosterdigini ve literatiirde belirtildigi gibi yalnizca
~1.2 K civarinda spin-triplet siiperiletkenlige gectigini dogrulamaktadir. Sekil
4'te sunulan verilerde gozlemlenen diisiik miknatislanma sinyali, SrRuOs
safsizlik fazinin iz miktarindan kaynaklanmakta olup, bu oran XRD gibi yapisal
karakterizasyon yontemleriyle tespit edilemeyecek diizeydedir. Ancak SQUID
gibi yliksek hassasiyetli manyetik 6l¢lim teknikleri, bu kiigiik katkilarin dahi
algilanabilir etkiler yaratabilecegini ortaya koymaktadir.

SrRuOs ve Sr2RuO. bilesikleri, kimyasal olarak benzerlik gosterseler de,
igeriklerindeki iyonlarin manyetik momentleri, kristal simetrileri ve baglanma
diizenleri nedeniyle oldukca farkli manyetik davranis sergilerler. Bu bilesiklerin
manyetik Ozellikleri, yliksek hassasiyetli bir Siiperiletken Kuantum Girisim
Cihazi (SQUID) ile yapilan dl¢iimler araciligryla degerlendirilmistir.

SrRuOs, itinerant ferromanyetizma sergileyen bir gecis metali oksididir.
Distorsiyonlu perovskit yapisi (Pnma) igerisinde Ru*" iyonlari, 4d*
konfigilirasyonu sayesinde spin momenti tasir. SQUID olgiimleri, 162 K civarinda
Curie sicakliginda belirgin bir ferromanyetik gecisin gergeklestigini ortaya
koymustur. Diisiik sicakliklarda uygulanan manyetik alan altinda miknatislanma
degerleri hizla artarken, yiiksek sicakliklarda sistem paramanyetik hale geger. Bu
gecis, Sr—O—Ru bag acilari, tog bant genisligi ve kristal simetri kirilmalariyla
dogrudan iligkilidir. Manyetik momentlerin kolektif hizalanmasi, bu bilesigi spin
bazli uygulamalarda kullanilabilir kilar.

Sr2RuQs, klasik manyetik fazlardan farkli olarak, diisiik sicakliklarda (~0.93
K) spin-triplet siiperiletkenlige geg¢is yapan kuazi-iki boyutlu bir sistemdir.
Tetragonal 14/mmm yapisinda diizenlenen RuOs oktaedralleri, Ru*" iyonlarinin
4d* elektronlar1 ile spin fluktuasyonlarina olanak tanryan bir yapi olusturur.
SQUID ile yapilan miknatislanma o&l¢limlerinde, Sr:RuQO.’lin paramanyetik
ozellik gosterdigi; ancak SrRuOs safsizlik fazina baglh olarak 162 K civarinda
zay1f bir miknatislanma sinyali elde edildigi gozlenmistir. Bu sinyalin, XRD ile
tespit edilemeyecek kadar az miktarda SrRuOs katkisindan kaynaklandig, ters
manyetik duyarlilik grafiginde Curie-Weiss yasasina uyumlu egilim ile
dogrulanmigtir.

SrRuOs: GdFeOs-tipi distorsiyonlarla zenginlesmis perovskit yapisi sayesinde
ferromanyetik 6zellik sergiler. Orbital ortiisme ve bag simetrisi, 4d elektronlarin
manyetik moment olusturmasini saglar. SrzRuQOa: Paramanyetik karakter
gosteren, ancak diisiik sicakliklarda spin-fluctuation kaynakli spin-triplet
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stiperiletkenlige gecebilen bir sistemdir. Anizotropik yapisi ve Fermi yiizeyindeki
Van Hove singulariteleri, kuantum faz gecislerine yatkin bir ortam sunar.

Sonug olarak, kristal yapilarin sadece geometrik dizilimden ibaret olmadig,
ayni1 zamanda manyetik temel durumlar1 belirleyen aktif yapisal bilesenler oldugu
ortaya konmustur. StRuOs ve Sr2RuOs, yapisal ince ayarlarla yonlendirilebilen
manyetik yanitlariyla, 6zellikle spintronik ve kuantum bilgi teknolojileri igin
onemli arastirma sistemleri olarak degerlendirilmektedir.

6. Notron Sac¢ilimi Bulgulari: Karsilastirmal Yapisal ve Manyetik
Ozellikler

Bu calismada SrRuOs; ve Sr2RuO.s Orneklerinin manyetik ve yapisal
Ozelliklerini incelemek amaciyla nétron sagilimi 6l¢iimleri, Fransa Grenoble’daki
ILL laboratuvarinda bulunan D7 difiiz sacilim spektrometresi kullanilarak
gergeklestirilmistir. D7, 6zellikle kati maddelerde diizensizlikten kaynaklanan
difliz sacilmay1 incelemek i¢in tasarlanmis olup, ii¢ yonlii polarizasyon analizi
yapabilen ¢ok dedektorlii bir sisteme sahiptir. Bu 6zellik, niikleer ve manyetik
sagilma bilesenlerinin birbirinden ayrilmasini miimkiin kilmastr.

Deneylerde soguk nétron kaynagindan elde edilen tek renkli nétron demeti,
Ornek {tizerine yonlendirilmis ve sagilan ndétronlarin siddeti cok kanalll
dedektorler yardimiyla Sl¢lilmiistiir. Polarizasyon analizi sayesinde spin-flip ve
non-spin-flip sagilma bilesenleri ayr1 ayr1 kaydedilmis, bdylece elde edilen
verilerden manyetik katkilar giivenilir bicimde ayristirilmistir. Olgiimlerin
ardindan ham veriler, ILL tarafindan gelistirilen LAMP yazilim1 kullanilarak
dedektor verimliligi, arka plan diizeltmesi ve coklu sagilma gibi standart
diizeltmelerden gegirilmis ve kesin kesit degerleri hesaplanmustir.

Deneyler, D7 spektrometresi ile SrRuOs (18.1 g) ve Sr2RuOa (9.5 g) toz
ornekleri iizerinde gerceklestirilmistir. Kullanilan nétron dalga boyu 5.9 A olup,
SrRu0:s i¢in 170 K, 300 K ve 535 K; Sr.RuOsa igin ise 2 K, 20 K, 50 K ve 450 K
sicakliklarinda 6lgiimler yapilmistir. Ornekler helyum atmosferi altinda ince
duvarlt aliiminyum hiicrelere yerlestirilmis, tiim veriler vanadyum standardina
gore normalize edilerek mutlak dlgege tagimustir.

SrRuO:s 6rnegi iizerinde 170 K, 300 K ve 535 K sicakliklarinda nétron sagilimi
Olciimleri yapilmistir. Diisiik sicaklikta (170 K) kiigiik dalga vektorlerinde
belirgin sagilma pikleri elde edilmis ve bu durum, giiglii ferromanyetik
korelasyonlarin varligini ortaya koymustur. Sicaklik yiikseldikge bu pikler
genislemis, yani manyetik korelasyon uzunlugu azalmistir. Nitekim 170 K’de
yaklasik 83.7 A olan korelasyon uzunlugu, 300 K’de 75 A, 535 K’de ise 72 A
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olarak hesaplanmistir. Bu bulgular, ferromanyetik diizenin kaybolmasina ragmen
yiksek sicakliklarda dahi kisa menzilli manyetik korelasyonlarm varligini
kanitlamaktadir. Bragg yansimalarinda belirgin manyetik katki gézlenmemesi
ise, Ru 4d elektronlarinin delokalizasyonuna bagli olarak manyetik form
faktoriiniin yiiksek dalga vektorlerinde hizli azalmasindan kaynaklanmaktadir.

Uniform Manyetik | Maksimumun

Sicaklik [K] Duyarlilik Tam  Genisligi g;’z;ll?lzf‘[‘ Al
[barn/sterad] (FWFM) [2r/A]
170 10.50 0.075 (5) 83.73 (5)
300 1.05 0.083 (49 75.66 (4)
535 0.68 0.085 (49 73.88 (4)
Tablo 1: Q = 0’da merkezlenen pike yapilan uyumlamadan elde edilen korelasyon
uzunluklart

Tablo 1 SrRuOs icin farkli sicakliklarda elde edilen manyetik korelasyon
uzunluklarmi gdstermektedir. 170 K’de korelasyon uzunlugu yaklasik 83.7 A
iken, sicaklik 300 K’ye yiikseldiginde ~75 A’a, 535 K’de ise ~72 A’a diigmiistiir.
Bu sonuglar, ferromanyetik diizenin kaybolmasina ragmen yiiksek sicakliklarda
dahi kisa menzilli manyetik korelasyonlarin siirdiigiinii ortaya koymaktadir.
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Sekil 5: (a) 170 K’de SrRuOs’iin paramanyetik ndtron sagilimi, (b) 300 K’de
SrRuOs’1in paramanyetik nétron sagilimi, (c) 535 K’de SrRuOs’iin paramanyetik ndtron
sacilimidir.

Sekil 5 (a) 170 K’de SrRuOs’lin paramanyetik sagilimi; kiiciik dalga
vektorlerinde keskin pik — ferromanyetik korelasyonlarin gii¢lii oldugu
gosterilmektedir (korelasyon uzunlugu =~ 83.7 A). (b) 300 K’de sagilim; pik
genislemis ve korelasyon uzunlugu = 71.4 A’a diismiistiir, ferromanyetik diizen
kaybolmasina ragmen kisa menzilli korelasyonlar devam etmektedir. (¢) 535
K’de sagilim; pik genisligi 300 K’ye benzer (korelasyon uzunlugu = 72.3 A).
Yiiksek dalga vektorlerinde Bragg yansimalarinda manyetik katki yoktur; bu
durum Ru 4d elektronlarinin delokalizasyonuna baglidir.

Sr2RuOs4 bilesigi iizerinde gerceklestirilen ndtron sagilimi dlgtimleri 2 K, 20
K, 50 K ve 450 K sicakliklarinda yapilmigtir. Ancak manyetik 6l¢iimler icin
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hazirlanan numunede <%]1 oraninda ferromanyetik SrRuO; safsizlig1 bulunmasi
nedeniyle, ters manyetik duyarlilik dogru sekilde belirlenememistir. Bu durum,
manyetik korelasyon uzunlugunun hesaplanmasini da engellemistir. Elde edilen
veriler Sekil 6 (a)-(d)’de sunulmaktadir.
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Sekil 6: (a) 2 K’de Sr:RuO4’iin paramanyetik nétron sagilimi, (b) 20 K’de Sr.RuQO4’iin
paramanyetik ndtron sagilimi, (c) 50 K’de Sr.RuQ4’iin paramanyetik notron sa¢ilimi (d)
450 K’de Sr.RuOs4 igin paramanyetik nétron sagilimidir.

Diisiik sicakliklarda Sr.RuO.’tin kendisi manyetik olarak diizenlenmedigi
halde, kii¢iik dalga vektorlerinde belirgin bir pik gbzlenmistir. Bu keskin pikin
kaynagi, manyetik 6l¢liimlerde de ortaya kondugu iizere SrRuOs safsizlik fazinin
ferromanyetik karakteridir. Beklendigi tizere, Sr.RuOa4’lin yapisinda herhangi bir
Bragg yansimasi ortaya ¢gikmamistir. Bu sonug, manyetik form faktoriiniin hizli
diistisiiyle uyumludur ve bilesigin paramanyetik yapisim1  korudugunu
gostermektedir.

Literatiirde Sr.RuQO4’iin saf fazinin, diisiik sicakliklarda (~0.93 K) spin-triplet
stiperiletkenlige gectigi ve herhangi bir manyetik diizenlenme gostermedigi
bilinmektedir. Ancak bu calismada kullanilan numunede <%]1 oraninda SrRuQOs
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safsizligi  bulundugundan, oOzellikle diisiik sicakliklarda kiigiik dalga
vektorlerinde gdzlenen keskin piklerin kaynagi bu ferromanyetik safsizlik fazidir.
Dolayisiyla, burada elde edilen nétron sacilimi verileri SrzRuO.+’iin saf faz
davranisin1 degil, safsizlik katkisin1 da icermektedir. Bu ayrimin yapilmasi,
deneysel verilerin literatiirle karsilagtirilmasinda 6nemlidir.

Sonug ve Degerlendirme

Bu ¢alismada SrRuOs ve Sr2RuOs4 bilesikleri, kristal yapilari, faz davranislari,
elektronik ve manyetik Ozellikleri ile ndtron sagilimi bulgulart bakimindan
kargilagtirmalt  olarak incelenmigtir. Ortak Sr** ve Ru*" iyonlarim
barindirmalarina ragmen, yapisal simetri ve koordinasyon geometrilerindeki
farkliliklar nedeniyle fiziksel Ozellikler agisindan belirgin ayrigmalar
sergilemektedirler.

SrRuOs, distorsiyonlu perovskit yapisinda kristallenmekte olup ortorombik
Pnma uzay grubunda tamimlanir. GdFeOs tipi yapisal distorsiyonlar RuOs
oktaedrallerinin bag acilarim1 ideal 180°’den saptirarak bant genisligini
daraltmakta ve Stoner kriterinin saglanmasina yol a¢maktadir. Bu yapisal
ozellikler sonucunda SrRuOs, yaklastk 165 K civarinda itinerant
ferromanyetizma sergileyen bir sistemdir. SQUID ol¢iimleri ile ferromanyetik—
paramanyetik gecis agik bicimde gézlenmis, miknatislanma—alan egrileri diisiik
sicakliklarda doygunluga ulasarak momentlerin kolektif hizalanmasini ortaya
koymustur. N6tron sacilimi bulgulart da bu sonuglar1 desteklemistir: 170 K’de
kiiclik dalga vektorlerinde keskin pikler giiclii ferromanyetik korelasyonlart
gostermis, korelasyon uzunlugu 83.7 A olarak hesaplanmustir. Sicaklik
yiikseldikce (300 K — ~75 A, 535 K — ~72 A) uzunluk azalmis, ancak kisa
menzilli korelasyonlarm varligi yiiksek sicakliklarda da siirmistiir. Bragg
yansimalarinda manyetik katki goézlenmemesi, Ru 4d elektronlarinin
delokalizasyonuna baglanmustir.

Sr2RuOs, KoNiFa tipi tabakali perovskit yapisina sahip, tetragonal I4/mmm
simetrisinde kristallenmis bir bilesiktir. Yiiksek simetri ve kuazi-iki boyutlu
yapisi sayesinde klasik ferromanyetik diizenlenme gostermemekte, ancak diisiik
sicakliklarda (~0.93 K) spin-triplet siiperiletkenlige gegmektedir. Elektronik bant
yapisi, ii¢ Fermi yiizeyinden 6zellikle dy karakterli y bandi ile belirlenmekte ve
spin-fluctuation temelli eslesme mekanizmalarina zemin hazirlamaktadir.
SQUID o6l¢timleri, Sr2RuO4’lin paramanyetik dogasint dogrulamis; ancak <%1
oranindaki SrRuO; safsizlig1 nedeniyle 162 K civarinda zayif bir ferromanyetik
sinyal gozlenmistir. Notron sagilimi 6l¢limleri de bu durumu desteklemistir: 2—
450 K arasinda yapilan deneylerde, diisiik dalga vektorlerinde keskin piklerin
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kaynag1 safsizlik fazi SrRuOs olarak belirlenmis, Sr-RuO+’iin kendisinde
herhangi bir Bragg yansimasi gézlenmemistir. Boylece, bilesigin paramanyetik
yapisint korudugu ve saf fazinin manyetik diizenlenme gostermedigi teyit
edilmistir.

Genel olarak, STRuOs ve Sr2RuQO4’iin karsilagtirmali analizi, kristal simetri ve
baglanma karakteristiklerinin, kuantum faz davraniglart lizerinde dogrudan
belirleyici oldugunu ortaya koymustur. SrRuOs; giclii ferromanyetik
korelasyonlartyla spin bazli elektronik uygulamalara aday bir sistemken, Sr2RuO4
diisiik sicakliklardaki spin-triplet siiperiletkenligi ve kuazi-iki boyutlu Fermi
ylizeyi ile topolojik siiperiletkenlik ve kuantum bilgi teknolojileri agisindan
dikkat ¢ekici bir model malzeme konumundadir. Bu baglamda, ¢alismada elde
edilen bulgular yalnizca korelasyonlu elektron sistemlerinin temel ilkelerini
anlamaya katki saglamakla kalmamakta, aynm1 zamanda ileri teknolojik
uygulamalar i¢in de yol gosterici nitelik tagimaktadir.
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Kuantum Dolaniklik ve Uzay-Zaman

Emine Canan Giinay Demirel’

Giris

Kuantum dolanikligi, cok bilesenli kuantum sistemlerinin durum uzaymi
tanimlayan temel Ozelliklerden biridir. Klasik fizikteki ayrilabilirlik ve yerel
gercekgilik ilkelerine dogrudan aykir1 bir durumdur. ilk olarak Erwin
Schrodinger’e gore dolaniklik; birlesik bir kuantum sisteminin fiziksel
durumunun, onu olusturan alt sistemlerin bagimsiz kuantum durumlarina
indirgenemezligi olarak tamimlanir. Bu indirgenemezlik, Ol¢im sonuglar
arasindaki gii¢lii korelasyonlarla sinirli degildir; ayn1 zamanda kuantum durum
uzayinin tensor-¢arpim yapisinda bulunan temel bir yapisal 6zelligi de yansitir.
Bu durumda, dolaniklik, fiziksel gercekligin en temel diizeyde iligkisel bir
karaktere sahip oldugunu ortaya koyar ve klasik yerel ger¢ekgilik varsayimlarinin
sinirlamalarini agik¢a gosterir. Dolaniklik, kuantum sistemlerinin alt bilesenleri
arasinda paylasilan bilginin yerel tanimlarla tam olarak agiklanamamasindan
kaynaklanir. Bir alt sistem birlesik sistemden bagimsiz olarak ele alindiginda,
ortaya c¢ikan tanim genellikle eksik bir bilgi igerigi sunar. Bu durum, dolanikligin
esasen epistemolojik bir olgu oldugunu ve ortaya ¢ikan korelasyonlarin klasik
olasilik teorisi cergevesinde yeniden iiretilemeyecegini gostermektedir. Bu
acidan dolaniklik, klasik korelasyonlardan yalmizca niceliksel olarak degil,
niteliksel olarak da farklilik géstermektedir.

Kuantum bilgi teorisi perspektifinden bakildiginda, dolaniklik, operasyonel
olarak kullanilabilen ancak belirli fiziksel kisitlamalar altinda korunamayan bir
kaynak olarak kabul edilir. Yerel islemler ve klasik iletisim yoluyla artirilamayan
bu kaynak, kuantum iletisim protokollerinin verimliligini, kuantum hesaplamanin
sagladigi ivmeyi ve hata diizeltme semalariin performans siirlarini belirleyen
temel bir unsur haline gelmistir. Bu ¢ergevede gelistirilen dolaniklik kriterleri,
cok parcacikl sistemlerdeki kuantum korelasyonlarimin yapisini siniflandirmada
ve kuantum faz gegisleri gibi kolektif olaylar1 anlamada merkezi bir rol
oynamaktadir [5-8].

Ancak, dolanikligin fiziksel 6nemi operasyonel uygulamalarla sinirh degildir.
Son teorik yaklasimlar, dolanmikligi uzay-zamanin mikroskobik kdkeninin
incelenmesinde bir yap1 olusturma ilkesi olarak ele almaktadir. Bu perspektifte,
uzay-zaman geometrisi dnceden verilmis bir arka plan olarak degil, daha temel

' Dr. Ogr. Uyesi, Canakkale Onsekiz Mart Universitesi Teknik Bilimler Meslek Yiiksek
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kuantum derecelerinin dolaniklik yapisindan tiiretilen etkili bir agiklama olarak
yorumlanir. Ozellikle kuantum alan teorilerinde gdzlemlenen dolaniklik
Olceklendirmesi, geometrik yiizeyler ve bilgi igerigi arasinda derin ve sistematik
bir iliskiyi ortaya koymaktadir [2—4.,9].

Holografik yaklasimlar bu iligkiyi daha ileri bir seviyeye tasiyarak geometrik
niceliklerin  dogrudan  dolamiklik  kriterleriyle  iliskilendirilebilecegini
gostermigtir. Alan, mesafe ve hacim gibi klasik geometrik kavramlar, kuantum
durumlar1 arasindaki korelasyon yapisinin makroskopik yansimalari olarak
yeniden degerlendirilmektedir. Dolaniklik yapisindaki bozulmalara karsilik gelen
geometrik yapilarin anlaminin kaybolmasina yol agmasi, yerel alanlardan ziyade
iliskisel ~ bilgi aglarmin  uzay-zamanin temelini  olusturdugu  fikrini
giiclendirmektedir [2—4,9-15].

Bu yaklagim ayni1 zamanda zaman kavraminin ontolojik statiisiiniin yeniden
incelenmesini de gerektirmektedir. Bu ¢ercevede zaman, evrensel ve dissal bir
parametre olarak degil, dolaniklik yapilarindaki yeniden diizenlemelerin ve bilgi
akisinin yonlii karakterinin bir sonucu olarak ortaya ¢ikar. Boylece nedensellik
ve zamansal siralama temel ve Onciil kavramlar olmaktan ¢ikarak tiiretilmis
yapilar haline gelir. Bu bakis agisi, kuantum yergekimi teorilerinde siklikla
karsilagilan zaman problemine bir ¢6ziim sunmaktadir [1-24].

Kuantum dolaniklig1 kuantum mekaniginde ikincil veya marjinal bir 6zellik
degildir; Hilbert uzayinin yapisindan kaynaklanan ve fiziksel gercekligin bilgi,
geometrik, termodinamik ve nedensel boyutlarini iginde birlestiren temel bir
ilkedir. Bu nedenle, dolaniklik yalnizca kuantum bilgi isleme siirecleri i¢in degil,
ayni zamanda uzay-zamani anlamak icin de biiyiik bir 6neme sahiptir [1-24].

Klasik Uzay-Zamanin Geometrisi

Newton evreninde, uzay ve zaman, fiziksel siireclerden bagimsiz, mutlak ve
evrensel bir arka plan olarak kabul edilir. Bu yaklagimda, uzamsal ayrim ve
zamansal akis, gozlemcinin konumundan veya maddenin igeriginden
etkilenmeyen, dnceden tanimlanmis ve degismeyen yapilardir. Bu paradigma,
Isaac Newton fiziginin deterministik yapisiyla tutarli olsa da, modern teorik
gelismeler karsisinda 6nemli sinirlamalara sahiptir. Bu anlayis, Albert Einstein'in
genel gorelilik teorisiyle radikal bir doniisiime ugramistir. Genel gorelilikte, uzay
ve zaman bagimsiz mutlak varliklar olmaktan ¢ikar ve kiitle-enerji igerigi
tarafindan belirlenen ve dinamik olarak evrimlesen birlesik bir geometrik yap1
haline gelir. Bununla birlikte, genel gorelilik teorisi, siireklilik, yerellik ve
tirevlenebilirlik gibi klasik geometrik varsayimlara dayanmaya devam
etmektedir. Bu varsayimlar hem kavramsal hem de teknik olarak, Planck
Olceginde ciddi sekilde sorgulanmaktadir. Kara delik tekilliklerinin varligi ve
genel goreliligin kuantum alan teorileriyle uzlastirilamamasi, uzay-zamanin
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temel bir yapidan ziyade daha derin bir mikrofiziksel bir kavram olabilecegini
diistindiirmektedir [3,6,14].

Bu noktada, o6zellikle yerellik varsayimini sorgulama agisindan kuantum
dolanikligi merkezi bir rol oynamaktadir. Dolanik kuantum durumlarinda,
uzamsal ayrim ne kadar biiyiik olursa olsun, dl¢giim sonuglar1 klasik olasilik
teorisiyle agiklanamayan giiclii ve yapisal korelasyonlar olusturur. Bu da, fiziksel
etkilesimlerin yalnizca yerel neden-sonug iliskileriyle siirli olamayacagini ve
iligkisel bir yapinin kuantum diizeyinde belirleyici oldugunu gostermektedir. Bu
anlamda, dolaniklik, uzay-zamanin klasik yerel tanimi ile kuantum gercekligi
arasindaki gerilimi agikca ortaya koymaktadir [2,5].

Bu agidan bakildiginda, uzay-zamanin makroskopik geometrik tanimi, daha
temel bir diizeyde var olan ve yerel pargalara indirgenemeyen kuantum iliskisel
yapilarinin etkili bir sonucu olarak agiklanabilir. Burada dolaniklik, yalnizca
Ol¢lim korelasyonlarini tanimlayan bir 6zellik degildir; uzamsal yakinlik, mesafe
ve stireklilik gibi geometrik kavramlarin ortaya ¢ikisini belirleyen bir durum
haline gelir. Bu yaklasim, uzay-zamanin "verili" bir alan degil, dolaniklik
modellerinin kolektif davranisindan kaynaklanan aktif bir geometri oldugu fikrini
desteklemektedir [2,5,12].

Kuantum Mekaniginde Dolamkhigin Matematiksel Temelleri

Dolanikligin matematiksel temeli, Hilbert uzaymin tensér ¢arpimi yoluyla
birlestirilmis kuantum sistemlerinin tanimlanmasina dayanmaktadir. Bir durum
vektorl, alt sistemlerinin durumlarmin tek bir tensor c¢arpimi olarak ifade
edilemiyorsa, dolanik olarak siiflandirilir. Saf durumlar i¢in, Schmidt ayrisimi
dolanikligin yapisint agik ve sistematik bir sekilde ortaya koyarken; karisik
durumlar i¢in, ayrilabilirlik kriterleri ve dolaniklik 6lgiileri daha karmagik bir
matematiksel ¢ergceve gerektirir [5,6,22].

Dolaniklik entropisi, dolanikligin nicel karakterizasyonunda 6nemli bir rol
oynar. Ek olarak, eszamanlilik, negatiflik ve saglamlik gibi olgiiler, 6zellikle
karisik durumlarda, dolaniklik derecesini belirlemede islevsel araclar sunar. Bu
Olciiler, dolanikligin doniistiiriilebilir ve tiliketilebilir bir kaynak olarak ele
aliabilecegini gdsteren termodinamik benzeri bir yapi1 ortaya koymaktadir
[5,8,13].

Bu yaklasim, uzay-zamanin bilgi kuramsal nicelikler araciligiyla da
tanimlanabilecegi fikrine ortaya cikarir. Geometri, dolaniklik Oriintiilerinin
makroskopik bir ifadesi olarak kabul edilirse, metrik yapinin mikroskobik kokeni
kuantum bilgi akiglar ve korelasyon yapilar1 araciligiyla anlasilabilir [1,7,9].
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Ayrica dolanikligimm matematiksel ve nicel analizi yalmizca kuantum
durumlarint smiflandirmakla kalmaz, ayni zamanda uzay-zamanin yeniden
degerlendirilmesini de saglar. [1-22].

Dolaniklik ve Uzay-Zaman Geometrisi

Dolaniklik-geometri iligkisi, teorik fizikte uzay-zamanin ortaya c¢ikisini
anlatan en iyi yaklagimlardan biridir. Bu yaklasimda, "yakinlik" ve "baglant1"
gibi kavramlar, klasik anlamda metrik mesafe ile degil, sistemler arasinda
paylasilan kuantum korelasyonlarinin yogunlugu ve yapist ile tanimlanir.
Boylece, uzay-zaman komsulugu oOnceden verilmis bir geometrik o6zellik
olmaktan ¢ikar ve dolaniklik agmin topolojisi ve korelasyon yogunlugu
tarafindan belirlenen tiirevsel bir nicelik haline gelir. Bu bakis agisi, uzay-
zamanin temelinde yerel noktalar yerine iliskisel bilgi baglantilarinin yattig
fikrini giiglendirir [1-4,11].

Dolaniklik entropisinin holografik bir baglamda geometrik yiizeylerle
iligkilendirilmesi, geometrinin bilgiye dayali bir okumasini daha goriiniir hale
getirmistir. Bu baglamda, uzay-zaman, mikroskobik diizeyde var olan kuantum
derecelerinin dolaniklik modellerinin makroskobik tanimi olarak ortaya ¢ikar.
Stireklilik ve diizglinliik gibi 6zellikler, ag benzeri yapilarin belirli 6lgeklerde
sergiledigi ortalama davranisin bir sonucu olarak kabul edilebilir. Bu nedenle,
uzay-zaman geometrisi temel bir varlik olarak degil, dolamiklik yapilariin
kolektif etkisinden olusan etkili bir diizey olarak yorumlanir [3,4,12]. Boylece,
metrik yap1 da dogrudan temel bir geometrik nicelik olmaktan ¢ikar. Metrik,
dolaniklik yogunlugunun ve korelasyon modellerinin uygun bir fonksiyonu
olarak tiiretilen bir nicelik haline gelir. Azalan dolaniklik, zayiflayan geometrik
baglantilar ve uzay-zaman biitlinliigliniin ¢6ziilmesiyle iligkilendirilirken, artan
dolaniklik uzay-zaman baglantilarmin giiclenmesi ve geometrinin daha iyi
tanimlanmasiyla iligkilidir. Bu nedenle, "geometri ¢oziilmesi" kavrami, kuantum
korelasyonlarinin seyreltilmesiyle dogrudan baglantili olarak ele alinir [8,14—16].

Bu durumun fiziksel anlami iki temel diizeyde degerlendirilebilir. Birinci
diizeyde, siireklilik ve tiirevlenebilirlik gibi uzay-zamanin klasik &zelliklerinin
yalnizca belirli bir 6lgek araliginda gegerli olan etkili nitelikler oldugu fikri ortaya
cikar. Ikinci diizeyde, geometrik niceliklerin &lgiimiiniin, altta yatan dolaniklik
yapilarinin dolayli bir gostergesi olarak yorumlanabilecegi fikri netlesir. Bu
baglamda, dolaniklik kriterleri yalnizca kuantum bilgi uygulamalarinda degil,
ayn1 zamanda geometrinin alternatif bir tanimlayicist olarak da fiziksel anlam
kazanir [1,8,11].

Ozellikle kara delik i¢in, dolaniklik-geometri iliskisi daha da kritik hale gelir.
Kara delik ufuklarinin entropik dogasi, bilgi depolama kapasitesiyle ilgili
sorunlar ve bu bilginin evrimi, dolanikligin hem termodinamik hem de geometrik
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rollerini goriiniir kilar. Ufuk alami ile bilgi igerigi arasindaki iliski, uzay-zaman
geometrisinin kuantum bilgisiyle derinden i¢ ige gectigini gosterir ve dolanikligin
bilgi paradoksu gibi temel sorunlarin ¢éziimiinde kilit bir kavram olabilecegini
One stirer [14,15,17,18].

Kisacasi, dolaniklik-geometri iligkisi, uzay-zamani temel bir arka plan olarak
ele alan klasik yaklasimlarin otesine gegerek, geometrinin kuantum bilgi
yapilarindan tiiretilen bir diisiince olabilecegi fikrini tutarli ve fiziksel olarak
anlamli hale getirmigtir [1-18].

Kuantum Termodinamiginde Entropi ve Dolamikhk

Dolaniklik ve termodinamik arasindaki iliski, kuantum entropisinin klasik
entropi kavramindan niteliksel olarak farklilastig1 yerde belirginlesir. Klasik bilgi
teorisinde entropi her zaman belirsizligi tanimlanirken, kuantum baglamida
kosullu entropinin negatif degerler alabilmesi, dolanikligin klasik bilgi
cercevesinin Otesinde fiziksel bir kaynak oldugunu agikca ortaya koymaktadir.
Negatif kosullu entropi, birlesik sistemin tamami araciligiyla erisilebilen ve yerel
tanimlamalarla elde edilemeyen bir alt sistemin durumunu temsil eder. Bu
ozellik, dolanikligin yalnizca korelasyon degil, ayni zamanda fiziksel olarak
"yararli diizen" icerdigini de gostermektedir [5-8].

Bu baglamda, dolaniklik, klasik termodinamikteki diizen-diizensizlik
ayrimma benzer sekilde, yerel diizeyde goriinmez ancak kiiresel Olgekte
erigilebilir bir kaynak olarak yorumlanabilir. Durum yerel alt sistemler agisindan
oldukca entropik ve diizensiz goriinse bile, bu yap1 belirli siiregler araciligiyla
birlesik sistem diizeyinde islevsel bir kaynaga doniistiiriilebilir. Bu, dolanikligin
klasik entropi kavramindan farkli oldugunu ve kuantum mekanigine 6zgii bir
"iligkisel diizen" big¢imi sundugunu ortaya koymaktadir. Dolaniklik damitma
stirecleri, belirli fiziksel kisitlamalar altinda daha az sayida ancak daha yiiksek
saflikta dolantk durum elde etmeyi amaglamaktadir. Bu siiregler,
termodinamikteki i iiretimi, verimlilik ve geri doniistimsiizliik kavramlartyla
iligkilendirilir. Benzer sekilde, yalnizca yerel siiregler ve klasik iletisim
kullanilarak dolanikligin artirilamamasi, kuantum bilgi baglaminda da ikinci yasa
benzeri bir kisitlamanin gegerli oldugunu diisiindiirmektedir. Bunun aksine,
cevreyle etkilesimden kaynaklanan bilgi kayb1 ve entropik artigin yani sira
dolanikligin zayiflamasi ve dagilmasi olarak agiklanabilir [5,6].

Bu termodinamik benzetmeler, uzay-zaman ve yer¢ekiminin fiziksel
yorumuna uygulandiginda daha da derin anlamlar tasir. Yercekimi alan
denklemlerinin termodinamik denge kosullar1 veya entropik degisiklikler yoluyla
yeniden tiiretilebilmesi, geometrinin mikroskobik kokeninin istatistiksel ve bilgi
tabanli siireglere dayanabilecegi fikrini giliglendirmistir. Bu durumda, entropi
sadece mikroskobik durumlarin sayisini ifade eden bir nicelik olarak degil, uzay-
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zamanin makroskobik yapisini belirleyen bir diizenleyici olarak ortaya ¢ikabilir
[9,10].

Bu yaklasimin daha da genisletilmis hali, entropik yercekiminde ortaya
cikmaktadir. Bu tiir yaklagimlarda, kuvvet kavrami temel bir etkilesim olarak
degil, bilgi icerigindeki degisikliklerden kaynaklanan aktif bir durum olarak
aciklanabilir. Madde dagilimiyla ilgili bilgi icerigi degistikce, sistemin entropik
durumu da degisir ve bu degisim makroskopik dlgekte bir “entropik diirtii” olarak
okunabilir. Boylece, yercekimi bilgi gradyanlarinin geometrik bir yansimasi
haline gelebilir. Bu durumda, dolaniklik-geometri iliskisi dogrudan bir
termodinamik karsilik kazanabilir [10,11].

Bu kavramsal cergeve iginde, kara delik termodinamigi, dolaniklik-
termodinamik iliskisinin test edildigi en kritik fiziksel baglamlardan birini
olusturmaktadir. Kara delik ufuklarimin entropi, sicaklik ve radyasyon gibi
termodinamik degiskenlerle karakterize edilebilmesi, geometrik nesnelerin klasik
anlamda termodinamik sistemler gibi davranabilecegini gdstermektedir. Ufuk
entropisinin alanla orantili olmasi, dolanikligin mikroskobik kokenine isaret
ederken; radyasyon siiregleri, bilgi akisi ve geri doniigiimsiizliik kavramlarini
dogrudan uzay-zaman geometrisine baglamaktadir[14,17,18].

Dolaniklik ve termodinamik arasindaki iligki, kuantum bilgi teorisi ve uzay-
zaman fizigi arasinda kurulan en derin ve en giiclii baglantilardan birini
olusturmaktadir. Entropi kavrami sadece bilgi eksikligini degil, ayn1 zamanda
geometri, yer¢ekimi ve nedensel yapinin ortaya ¢ikaran temel bir ilkeyi de temsil
etmektedir. Bu nedenle, dolaniklik, termodinamik araciligryla hem kuantum
mekaniginin hem de uzay-zamanin mikroskobik kokenlerini fiziksel olarak
aciklayabilmektedir [5—18].

Kuantum Yercekiminde Zaman ve Dolamikhk

Kuantum yergekiminin amaci, uzay-zamanin mikroskobik yapisini kuantum
mekaniginin temel prensipleriyle tutarli bir sekilde tanimlamaktir. Bu baglamda,
dolaniklig1 temel bir yapi tasi olarak ele almak, yercekiminin dogrudan geometrik
bir etkilesim olarak degil, daha derinlerde yatan kuantum bilgi aglarinin etkili ve
makroskobik bir tanimi olarak yorumlanmasina imkan tanir. Bu nedenle,
yercekimi geometrik egrilikle degil, bilgi akisinin ve dolaniklik modellerinin
organize edilme bigimiyle iligkilidir [3,9,13].

Bu yaklagimin en ¢arpici sonuglarindan biri, zaman kavraminin fiziksel
durumunun yeniden degerlendirilmesidir. Klasik fizikte zaman, dinamiklerin dis
etkenler ve evrensel bir parametresi olarak kabul edilirken; kuantum
kozmolojisinde ve bilgi tabanli yaklasimlarda zaman, sistemler arasi
korelasyonlardan tiiretilen etkili bir nicelik olarak ele alinmaktadir. Bu ¢ergevede,
zamansal akigin temel denklemlerde dnceden tanimlanmis bir degisken olmasi
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gerekmeyebilir. Bunun yerine, dolaniklik desenlerinin yeniden diizenlenmesi ve
bilgi iceriginin evrimi, zamanin fiziksel karsilig1 olarak yorumlanabilir. Béylece
zaman, mutlak bir arka plan degil, kuantum korelasyonlarinin dinamik bir
gostergesi haline gelmis olur [15,16].

Zaman tiiretme fikri, 6l¢lim problemi ve gézlemcinin yeni bir ¢ergevedeki rolii
gibi temel kavramsal sorunlar1 ele almayi gerektirir. Zaman, alt sistemler
arasindaki korelasyonlarin diizenli artis1 veya azalisi yoluyla tanimlanirsa, "saat"
kavrami mutlak bir dig referans olmaktan ¢ikar. Bunun yerine, birlesik bir
kuantum sistemi i¢indeki se¢ilmis alt sistemlerin istatistiksel davranigi, zamanin
dinamik o6l¢iileri olarak islev gorebilir. Bu bakis agisiyla, goriiniiste duragan
kuantum durumlar1 bile korelasyon yapilarindaki i¢sel degisiklikler yoluyla
anlamli bir hale gelebilir. Bdylece, baslangicta "dinamik olmadan dinamik"
goriinen durumlar, korelasyona dayali bir zaman anlayisiyla tutarli bir sekilde
yeniden acgiklanabilir [16,22].

Tekillik problemi de bu bilgi tabanl ¢ercevede farkli bir anlam kazanmustir.
Klasik genel gorelilikte tekillikler, geometrinin bozuldugu ve fiziksel yasalarin
gegerliligini kaybettigi noktalar olarak kabul edilirken; dolaniklik merkezli
yaklagimlarda bu durum, bilgi aginin klasik siireklilik varsayimlarina dayali bir
geometri iiretme kapasitesinin sinirina ulagsmasi olarak acgiklanabilir. Bu bakis
acis1, tekilliklerin kagmilmaz olarak fiziksel tutarsizliklar iirettigi varsayimi
yerine, mevcut aciklama diizeyini asan unsurlar olarak ele alinmasina imkan
saglar. Benzer sekilde, kara delik bilgi paradoksu baglaminda, bilgi akisinin olay
ufku etrafindaki dolaniklik yapilarinin yeniden diizenlenmesi yoluyla tutarli ve
birlesik bir ¢erceve iginde anlagilabilecegi 6ne siiriilmektedir [14,15].

Son olarak, hesaplamanin fiziksel sinirlar1 da dogrudan dolaniklik-yercekimi
iligkisine baglanir. Eger bilgi fiziksel bir nicelik ise ve dolaniklik kuantum bilgi
islemenin temel kaynagi olarak kabul edilirse, uzay-zamanin ortaya ¢ikisi ile
hesaplanabilirlik sinirlart arasinda derin bir iligki var demektir. Bu durumda, kara
deliklerin bilgi depolama kapasitesi, karmasikligin artis1 ve bilgi islemenin
sinirlart sadece hesaplama teorisinde degil, ayni zamanda uzay-zamanin
mikroskobik yapisini anlamada da belirleyici hale gelmistir [19]. Bu, kuantum
yer¢ekimi teorilerinin sadece geometrik degil, ayn1 zamanda bilgi-teorik yapilar
olarak da okunabilecegini giiglii bir sekilde gostermektedir. Dolayisiyla,
dolaniklik merkezli kuantum yercekimi yaklagimlari, uzay-zaman, zaman,
nedensellik ve hesaplanabilirlik gibi kavramlar ortak bir bilgi tabanli gergeve
icinde bir araya getirebilir. Bu durum zaman korelasyonlarin diizenlenmesi olarak
ve yercekimini ise bilgi akiglarmin etkili bir yansimasi olarak ortaya ¢ikarabilir
[3-22].
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Kuantum Yerc¢ekimi ve Dolanikhikta Fiziksel Etkiler

Dolanikliga dayali uzay-zaman yaklasimi, fiziksel gergekligi yeniden
aciklayarak, nesne merkezli bir tanimdan iligskisel bir tanima gecisi zorunlu
kilmaktadir. Bu ¢ercevede, temel unsur, pargaciklar, alanlar veya uzay-zaman
noktalar1 gibi tekil ve onceden tamimlanmis varliklar degil, bu wvarliklarin
birbirleriyle kurdugu dolaniklik, korelasyon ve bilgi paylasimi yapilaridir.
Fiziksel 6zellikler artik sistemlerde i¢sel mutlak nitelikler olarak degil, sistemler
arast iligkilerin baglama duyarli sonuglar1 olarak goriinmektedir. Bu bakis agist,
uzay-zamanin bagimsiz bir arka plan degil de iliskisel yapilarin kolektif ve tutarl
bir diizenlemesinden tiiretilen aktif bir kavram oldugunu one siirmektedir
[14,16,20-23].

Bu doniisiimiin l¢iim teorisi icin de dnemli etkileri vardir. Olgiim ¢iktilari,
gozlemciden bagimsiz ve dnceden belirlenmis fiziksel niceliklerin dogrudan
aciklamalar1 olarak goriilmemektedir; Olgiim, &lgiilen sistem, dlgiim cihaz1 ve
cevre arasindaki dolaniklik yapilarinin  yeniden diizenlenmesi olarak
aciklanmaktadir. Bu baglamda, 6l¢iim tekil ve izole bir olaydan ziyade iligkisel
bir siiregtir ve ortaya ¢ikan fiziksel gerceklik bu siirecin baglamsal bir iriinii
haline gelmistir. Boylece, kuantum mekaniginde uzun zamandir tartigilan 6l¢iim
problemi, daha tutarli bir bigimde yorumlanabilir [16,20].

Aynu iligkisel bakis agisi, uzay-zamanin kokeni hakkindaki tartismalarda da
belirleyici bir rol oynayabilir. Geometrik yapi, dolaniklik aglarinin yogunlugu,
topolojisi ve dinamik yeniden diizenlemeleri tarafindan belirleniyorsa, uzay-
zaman nicelikleri temel unsurlar olmaktan ¢ikar ve tiiretilmis tanimlayici araglar
haline gelebilir. Mesafe, yakinlik ve siireklilik gibi kavramlar, bu cerg¢evede
sistemler arasindaki korelasyon derecelerinin makroskopik yansimalari olarak
yeniden agiklanabilir. Bu, uzaym klasik anlayisinin, uzay-zamanin bilgi ve
iliskisel bir anlayisiyla degistirildigini gostermektedir [14, 21-23].

Uzay-zamana dolaniklik temelli yaklasim, fizigin temel sorularini—"orada ne
var?" ve "orada nasil var?"—mnesneler araciligiyla degil, iliskiler araciligryla
yeniden formiile etmektedir [14,16,20-23].

Sonu¢ ve Gelecek Perspektifleri

Bu boliimde, kuantum dolanikligi, uzay-zamanin fiziksel kokenine inilerek
aciklanmistir. Dolanikliin matematiksel yapisi, geometrik kavramlarla olan
derin iligkisi ve termodinamik baglamindaki karsiliklar1 dikkate alinarak, uzay-
zamanin temel ve Onceden belirlenmis bir arka plan olmaktan ziyade, kuantum
bilgi yapilarinin kolektif ve iligkisel 6zelliklerinden tiiretilen bir durum oldugu
gosterilmistir.  Bu  yaklasim, uzay-zaman  geometrisinin  kuantum
korelasyonlarmin etkili bir agiklamasi olarak yeniden yorumlanmasina olanak
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tanir ve kuantum yergekimi problemine bilgi tabanli bir bakis agisi saglamaktadir
[1-24].

Gelecekte, dolanikligin nicel 6l¢limii i¢in deneysel tekniklerin gelistirilmesi
ve ¢ok parcacikli kuantum sistemlerinde dolaniklik modellerini daha yiiksek
hassasiyetle kontrol etme yetenegi, bu teorik ¢ergevenin test edilebilirligini
onemli dl¢iide artiracaktir. Ozellikle, kuantum simiilasyon platformlari, soguk
atom sistemleri ve kuantum optik diizenekleri araciligiyla elde edilen veriler,
bilgi tabanli geometrik modellerle iliskilendirildiginde, dolaniklik-geometri
iligkisinin deneysel olarak test edilmesine imkan saglayabilir. Bu baglamda,
dolaniklik merkezli uzay-zaman yaklagimlarinin, yalnizca kavramsal olarak
degil, aym1 zamanda gozlemsel ve deneysel olarak da degerlendirilebilecek bir
fiziksel teoriye doniismesi beklenmektedir.
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Bose-Hubbard Modelinde Gelistirilmis
Gradyan Hesabi1: Kisith Boltzmann
Makineleri icin Yeni Bir Yaklasim

Ulfet Atav' & Cagri Kemal Erdal’ & Ali Tambuga’
1. Giris

Kuantum ¢ok-parcacik sistemleri, temel fizik ve malzeme bilimlerinden
kuantum teknolojilerine kadar genis bir alanda merkezi 6neme sahiptir. Bu
sistemlerin davranislarini anlamak ve simiile etmek, teorik ve deneysel fizigin en
zorlu problemlerinden biridir. Temel zorluk, Hilbert uzaynin sistemdeki
parcacik sayisiyla iistel olarak biiyiimesinden kaynaklanir, bu da geleneksel
hesaplama yontemlerinin hizla uygulanamaz hale gelmesine yol acar(Carleo &
Troyer, 2017) ; (McBrian, Carleo, Conference, & 2019).

Bose-Hubbard modeli, soguk atom sistemlerinde ve optik kafeslerde bozon
hareketini tanimlayan, kuantum ¢ok-pargacik sistemlerinin en temel
modellerinden biridir(Fisher, Weichman, Grinstein, & Fisher, 1989) . Model,
siiperakiskan (SF) ve Mott yalitkanm1 (MI) gibi farkli fazlar1 ve aralarindaki
gecisleri tanimlamasi acisindan fiziksel olarak zengin ve teorik acidan ilgi
cekicidir. Fisher ve arkadaslar1 (Fisher vd., 1989) tarafindan detayli bir sekilde
incelenen bu model, son yillarda kuantum simiilasyon ¢aligsmalari i¢in de dnemli
bir odak noktasi haline gelmistir.

Geleneksel olarak, Bose-Hubbard modelini ¢6zmek i¢in Kuantum Monte
Carlo (QMC) (Batrouni, Scalettar, & Zimanyi, 1990) , Yogunluk Matris
Renormalizasyon Grubu (DMRG) (Satoshi Ejima vd., 2012) veya Tam
Diyagonalizasyon gibi yontemler kullanilmistir. Ancak bu ydntemler, ya
hesaplama karmagiklig1 ya da isaret problemi gibi sinirlamalarla kars1 kargiyadir.

Son yillarda, makine Ogrenmesi teknikleri kuantum = sistemlerin
simiilasyonunda devrim yaratmustir. Ozellikle, Carleo ve Troyer’in (Carleo &
Troyer, 2017) ¢18ir agan ¢alismasinda tanitilan, yapay sinir aglarin1 kuantum
dalga fonksiyonlarini temsil etmek i¢in kullanma yaklasimi biiyiik ilgi gérmiistiir.
Bu yaklasimda, kisitli Boltzmann makineleri (RBM) gibi yapay sinir aglari,
kuantum durumlarini temsil eden varyasyonel ansatz olarak kullanilmaktadir. Bu
yontem, hem spin sistemleri (Carleo & Troyer, 2017); (Deng, Li, & Das Sarma,

! Prof. Dr., Selguk Universitesi, 0000-0002-2367-6666
2 Dr., Orcid: 0009-0004-9894-492X
3 Orcid: 0009-0003-5740-3759
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2017) hem de bozonik sistemler (McBrian vd.); (Japan & 2017, 2017) igin
basartyla uygulanmustir.

McBrian ve arkadaslari (McBrian vd.), Carleo ve Troyer’in yaklagimini bir
boyutlu Bose-Hubbard modeline adapte ederek, NetKet (McBrian vd.) platformu
iizerinden RBM’leri egitmis ve modelin faz diyagramini ortaya ¢ikarmiglardir.
Bu calisma, RBM’lerin bozonik sistemlerin taban durumlarini temsil etmedeki
potansiyelini gostermistir.

Bununla birlikte, RBM yaklasiminin Bose-Hubbard modelindeki
performansi, ozellikle diisiik kimyasal potansiyel (u) degerlerinde goriilen
stiperakigkan faz i¢in tam olarak optimize edilmemistir. Bu ¢alismada, McBrian
ve arkadaslarinin (McBrian vd.) calismasini temel alarak, Bose-Hubbard
modelinin RBM ile simiilasyonunda kullanilan agirlik giincelleme algoritmasinin
gelistirilmis bir versiyonunu sunuyoruz.

Yaklasimimiz, 6zellikle diisiik p degerlerinde gradyan hesaplamalarinda ve
karmagik degerli RBM parametrelerinin giincellenmesinde optimize edilmis bir
strateji kullanmaktadir.

Bu makalede, gelistirdigimiz agirlik giincelleme stratejisinin detaylarim
sunuyor ve bunun bir boyutlu Bose-Hubbard modelinin farkli parametrik
rejimlerindeki performansini degerlendiriyoruz. Sonuglarimiz, dzellikle diisiik p
degerlerinde ortalama pargacik sayisi hesaplamasinda onemli iyilestirmeler
gostermekte ve daha 6nce McBrian ve arkadaglari (McBrian vd.) tarafindan elde
edilen faz diyagramu ile niteliksel uyum saglamaktadir.

2. Teorik Altyapr
2.1. Bose-Hubbard Modeli

Bose-Hubbard modeli, optik kafeslerdeki ultra-soguk bozonlarin kuantum
dinamiklerini tanimlayan temel bir modeldir. Hamiltonian su sekilde ifade edilir:

A=—t z (55 zzn(nl D - Zulnl 0

Burada lA)lT B]- sirastyla yaratma ve yok etme operatorleridir, (ij)en yakin
komsu ¢iftlerini, i; = EQL b; pargacik sayisi operatoriinii, t atlama (hopping)
parametresini, U yerinde (on-site) etkilesim kuvvetini ve p kimyasal potansiyeli
gosterir.

Model iki Onemli parametre ile karakterize edilir: t/U ve p/U. Bu
parametrelerin degerlerine bagli olarak, sistem iki farkli faz sergiler: Mott
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yalitkan1 (MI) ve siiperakiskan (SF). MI fazi, her kafeste tam sayida pargacik
bulunmasi ile karakterize edilir ve parcacik sayisi dalgalanmalar1 bastirilmistir.
SF fazinda ise parcaciklar kafes boyunca delokalize olur ve sistem uzun menzilli
faz diizeni gosterir.

Bir boyutlu sistemlerde, MI ve SF fazlar1 arasindaki gecis Kosterlitz-
Thouless tipi bir faz gecisidir ve t/U ’nun kritik degeri yaklagik 0.3 tiir
(Fisher vd., 1989). MI fazlar1, faz diyagraminda Mott loblar1 olarak bilinen
bolgelerde bulunur ve tamsay1 yogunluklar ile karakterize edilir (p =1, 2,
3,...).

2.2. Kisith Boltzmann Makineleri ve Kuantum Dalga Fonksiyonu Temsili

Kisitli Boltzmann Makinesi (RBM), bir goriiniir (visible) ve bir gizli
(hidden) katmandan olusan iki katmanli bir yapay sinir agidir. Katmanlar
arasinda tam baglant1 vardir, ancak ayni1 katman i¢indeki noronlar arasinda
baglant1 yoktur.

Carleo ve Troyer (Carleo & Troyer, 2017), RBM’leri kuantum ¢ok-
pargacik sistemlerinin dalga fonksiyonlarini temsil etmek icin
kullanmanin miimkiin oldugunu gostermistir. Bose-Hubbard modeli i¢in,
kuantum durum vektorii Fock bazinda su sekilde yazilabilir:

)= waln) o

Burada |n) = |nq,n,, ..., np, ) Fock durumlarini ve {,, karsilik gelen genlik
katsayilarin gosterir. RBM kullanarak, bu dalga fonksiyonu katsayilari su sekilde
parametrize edilir:

my(s)=alo+ z In (cosh B; + W o) 3)
J

Burada o goriiniir katman ndronlarini, fB; ve W; sirasiyla gizli katman

ndronlarini ve bu iki katman arasindaki agirlik katsayr matrisini gosterir. o ise
Bose-Hubbard modelinde her bir Fock durumunu one-hot encoding uygulanarak
goriiniir noronlarin aktif edildigi katmani gosterir.

2.3. Varyasyonel Monte Karlo Yontemleri

Varyasyonel Monte Carlo (VMC), kuantum sistemlerin taban durumlarim
bulmak i¢in kullanilan gii¢lii bir tekniktir. VMC, Varyasyonel prensip ile Monte
Carlo oOrneklemesini birlestirir. Varyasyonel prensibe gore, herhangi bir
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normalize edilmis dalga fonksiyonu |y) i¢in enerji beklenen degeri,taban durumu
enerjisinden her zaman biiyiik veya ona esittir:

(w|Aly)

F=""">p @)

Wlp)

RBM ile parametrize edilmis bir dalga fonksiyonu igin, enerji su sekilde
hesaplanir:

2
<n|ﬁ |n’)z,bn,

Burada E;,.(n) = Y,/ m yerel enerjidir. Bu toplam, 6zellikle ¢ok

sayida serbestlik derecesi i¢eren sistemlerde dogrudan hesaplanamaz.
Bu nedenle, Monte Carlo érneklemesi kullanilarak |1,|? olasilik dagilimina
gore durum uzay1 6rneklenir ve enerji beklenen degeri hesaplanir.

VMC’nin amaci, dalga fonksiyonu parametrelerini (o, B, W ) enerjiyi
minimize edecek sekilde optimize etmektir. Bu, stokastik gradyan inig
(SGD) algoritmalar1 kullanilarak gerceklestirilir.
Enerji gradyani su sekilde hesaplanir:
VGE = 2R6[<Elocv9 lnl/)) - (Eloc)<ve 11’11/))] (6)
Burada 6, RBM parametrelerini temsil eder.

2.4. Metropolis-Hastings Algoritmas1 ve Kuantum Sistemleri Icin
Uygulamalar

Metropolis-Hastings algoritmasi, belirli bir olasilik dagilimma gore
ornekleme yapmak i¢in kullanilan bir Markov Zinciri Monte Carlo (MCMC)
yontemidir. VMC baglaminda, |1,,|? olasilik dagilimma gére Fock durumlarini
orneklemek i¢in kullanilir.

Algoritma su adimlari izler:
Baslangi¢ durumu n segilir.
Bir sonraki durumu 6nermek igin bir gegis olasiligi P(n — n") kullanilir.

Onerilen durum n’ i¢in kabul olasilig1 hesaplanur:
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A N 1|l/)n’|2 .
(n->n") =min AAE (7)

Rastgele bir say1 r € [0,1] tiretilir. Eger r < A(n — n') ise, onerilen durum
kabul edilir; aksi takdirde mevcut durumda kalinir.

Bu iglem yeterince tekrarlanarak bir durum uzayi 6érneklemi olusturulur.

Bose-Hubbard modeli icin, gecis olasiligi genellikle yerel parcacik
hareketlerine dayanir. Geleneksel yaklasimda, bir kafesteki parcacik sayist bir
artirilir veya azaltilir.

3. Metodoloji
3.1. RBM Mimarisi ve Parametre Baslatma

Bu ¢alismada kullanilan Kisitli Boltzmann Makinesi (RBM) mimarisi, Bose-
Hubbard modelinin kuantum durumlarini temsil etmek iizere 6zel olarak
tasarlanmistir. RBM, bir goriiniir katman ve bir gizli katmandan olusan iki
katmanli bir yapay sinir agidir ve Sekil 1 de gdsterilmistir.

Input Hidden Output

O Re logy

o Im logwy

Sekil 1. Bose-Hubbard modelini ¢6zmek i¢in kullanilan yapay sinir agimin
sematik diyagrami.(Japan & 2017, 2017)

Sistemimizde, L = 6 kafesli bir boyutlu bir zincir ve her kafeste maksimum
nmax = 5 parcacik olacak sekilde bir konfigiirasyon kullanilmistir. Goriiniir
katman, her bir kafes bolgesi i¢in nmax + 1 adet ndronla temsil edilir. Bu, one-hot
encoding yaklasimiyla her kafes i¢in olas1 pargacik sayilarini (0, 1, 2, ..., Nimax)

44



kodlar. Boylece, goriiniir katmanda toplam niy =L X (max + 1) =6 x 6 =36
ndron bulunmaktadir.

Gizli katmanda npiggen = 32 ndron kullanilmistir. Bu deger, sistemin
karmasikligin1 yeterince yakalayabilecek, ancak asir1 parametrelendirmeyi
onleyecek sekilde se¢ilmistir.

RBM parametreleri (a, B, W ) karmasik degerlerle baslatilir. Baslangic deger
olarak ham ger¢ek hem de sanal kisim 0-0.1 aralig1 olarak belirlenmistir.

Burada a goriiniir katman bias degerlerini, 3 gizli katman bias degerlerini ve
W agirlik matrisini gosterir.

3.2. Dalga Fonksiyonu Hesaplamasi

Dalga fonksiyonu, bir kuantum durumunun RBM ile parametrize edilmis
olasilik genlikleridir. Sistemimizde, logaritmik dalga fonksiyonu In(s)
denklem (3)’te oldugu gibi belirlenmektedir.

3.3. Enerji Hesabi

Sistemin enerjisi, Bose-Hubbard Hamiltonianinin beklenen degeri olarak
hesaplanir. Yerel enerji yaklasimi kullanilarak, her bir durum icin enerji katkisi
su sekilde hesaplanir:

E(s) = —t (m% ’(nj)(nl- +1)
v (G- )

Burada (i,j) en yakin komsu giftlerini, s’ pargacik hareketinden sonraki
durumu, n;, i’nci kafesteki pargacik sayisini, t atlama parametresini, U yerinde
etkilesim kuvvetini ve p kimyasal potansiyeli temsil eder.

(8)

Kodda, enerji hesaplamasi her bir kafes icin parcacik hareketlerini dikkate
alarak yapilir. Sag ve sol komsulara parcacik hareketlerinin katkilar1 hesaplanir
ve toplam enerji elde edilir.

3.4. Gradyan Hesaplama ve Parametre Optimizasyonu

RBM parametrelerinin  optimizasyonu, stokastik gradyan inis (SGD)
yontemiyle gergeklestirilir.

Enerji fonksiyonunun gradyani su sekilde hesaplanir:
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Karmagik degerli parametreler igin, gercel ve sanal kisimlar ayri ayn
hesaplanir ve RBM parametreleri her adimda giincellenir.

g _ DI

- (9)
[P(s)|?
—BAE = |In(s")? — Inyp(s)?| = A = V. A& (10)
AB = al¢ (12)
—BAE = (Vo) aV (12)
—BAE

a=""—""73 (13)

74|
4w =——=V¢ (1%)

7¢|

Burada B Boltzman faktdrii olarak belirlenmistir. Aw ise RBM
katsayilarimi(e, B ve w) temsil etmektdir.Hesaplamada etkin sicaklik degeri
artirilmagtir.

Energydl-ff

Boltzman = —————— (15)
gradiy,

Gradyan biiyiikligi ¢ok kiigiik oldugunda (< 1e-5), sayisal kararlilik igin bir
alt sinir uygulanir.

3.5. Egitim

Rastgele bir baglangic durumu (initial state) olusturulur ve toplam 2000
adimda orneklem boyunca (2000x100) eski ve yeni duruma ait dalga
fonksiyonlari hesaplanarak metropolis algoritmasindan gegirilir. Her 6rneklemde
elde RBM degerleri denklem (14) ile optimize edilerek giincellenir.
Optimizasyon siirecinde sistemin etkin sicaklik degeri adim sayisina bagli olarak
su sekilde glincellenir:

i

T; N

. f 1 total

T0) = Tonar (72) =
initia
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Burada T(i) i’'nci adimdaki sicaklik, Tinia baslangi¢ etkin sicakligi (0.01),
Trna bitis etkin sicakligi (0.1), i mevcut sweep(adim) indeksi ve Ny toplam
sweep sayisidir. Bu sekilde faz uzayi daha yavas ve daha derin taranmis olur. Her
adimda elde edilen enerji ve yogunluk degerleri hesaplanir. Orneklem ortalamasi
alinir ve bir sonraki adima gegilir. Siire¢ sonunda son 100 adim ortalamasi
alinarak bir sonraki p/U degerine karsilik t/U degeri i¢in hesaplama yapilir.

Egitim siirecinde, enerji ve yogunluk degerleri iterasyonlar boyunca takip
edilir ve egitimin yakinsama durumu degerlendirilir. Ayrica, diisiik ve yiiksek p
degerlerindeki performans karsilastirilarak metodolojinin etkinligi analiz edilir.

4. Sonuclar

Gelistirdigimiz yaklasimin performansini degerlendirmek igin, Bose-Hubbard
modelini farkli parametre kombinasyonlar1 igin simiile ettik.Baz1 sonuglar
grafiklerle su sekilde sunulmustur:

35
— 040
D04

2 | — ———  ExactDensiy:1
------ Exact Densfy-1,5

25

@ 20

15

10

{IIE 1 T T T T T T T T T T

0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1800 1800 2000 2200
Training Step

Sekil 2.Hesaplanan enerji ve yogunluk degerinin exact hesaba ¢ok
hizli yakinsadig1 goriilmiistir.
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Sekil 3.Hesaplanan enerji ve yogunluk degerinin exact hesaba ¢ok hizli
yakinsadig1 goriilmiistir.
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Sekil 4.Farkli parcacik ve latis sayisina gore yogunluk degerlerinin
uyumlu ve kararli oldugu goériilmiistiir.
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Sekil 5.Latis sayisinin(L) 100 oldugu durumda Sol grafikte siyah, kirmizi1 ve yesil ¢izgiler
L=6 i¢in hesaplanan yogunluk degerleri p = 0.66, p =1 ve p = 1.5 ile uyumlu oldugu
goriilmiistiir.Sag garfikte ise taban enerji durumuna yakinsadigi gortilmiistiir.

Energy Graph
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Sekil 6.Farkli u/U ve t/U degerleri i¢in hesaplanan enerji
degerlerinin diizgiin ve kararli yapis1 goriinmektedir.
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Fill Factor

momomomo

Sekil 7. Farkli /U ve t/U degerleri i¢in hesaplanan yogunluk degerlerinin mott
bolgeleri(p = 1, p = 2) ve siiper akigkan bolgeleri agik¢a goriinmektedir.

4.1. Geleneksel Yontemlerle Karsilastirma

Gelistirdigimiz yaklasimin etkinligini degerlendirmek i¢in, sonuglarimizi
DMRG(S Ejima, Fehske, Letters, & 2011, 2011) ve denklem (17) ile elde edilen
MFT(Mean Field Theory)(Lewenstein, Sanpera, & Ahufinger, 2012) sonuglari
ile Sekil 8 ve Sekil 9’ da karsilastirtyoruz

. Sekil 8°‘de mavi noktalar ile gosterilen MFT mott yalitkan faz1 bolgeleri
asagidaki denklemde elde edilmistir.
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Density Phase Graph
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Sekil 8.Bose-Hubbard modelinin faz diyagrami.Yatay eksen t/U degeri ile p/U degerine
karsilik ortalama pargacik yogunlugunu gdstermektedir. mavi ve sar1 bolgeler sirasi p =
1,p =2 i¢in mott yalitkan fazin1 diger bolgeler siiper akiskan faz1 gostermektedir.
Kirmizi noktalar DMRG faz gecis sinirlarint mavi noktalar MFT yaklagimi sinirlarini
siyah noktalar hesapladigimiz verilere ait faz gegis sinirlarini gostermektedir.

¢ nn-1)- (%) (2n —1) +(§)2

U 22(1+%)

(17)

Burada z en yakin komusuluk i¢in 2 ve n ortalama pargacik sayisi 1. mott lobu
icin 1 ve 2. Mott lobu i¢in de 2 alinmustir.
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Variance Graph
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Sekil 9.Bose-Hubbard modelinin faz diyagrami.Yatay eksen t/U degerine kars1 p/U igin
ortalama varyans degerleri gostermektedir. Mavi noktalar MFT ile hesaplanan Mott
yalitkan(MI) faz1 bolgeleri diger bolgeler Super Fluid(SF) fazi bolgeleridir.

Sonuglar, gelistirdigimiz yaklagimin McBrian ve arkadaglariin(McBrian vd.)
klasik RBM yaklagimina gore daha diigiik hata oranlar1 sundugunu ve daha hizli
ve kararli yakinsadig1 gostermektedir. Ozellikle diisiik t/U - p/U degerlerinde,
yaklasimimiz parcacik yogunlugunu daha dogru hesaplamakta ve exact(tam
hesaplama) sonuglarina daha yakin degerler vermektedir.
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First-Principles Modeling of Defect-
Based Solid-State Qubits in Wide Band
Gap Materials

Asl Oztiirk Kiraz’!

1. Introduction

In recent years, solid-state quantum technologies have increasingly turned
toward atomically localized defect states as practical and scalable qubit
platforms. Early demonstrations of optically addressable spin centers in diamond
revealed that isolated lattice defects can host remarkably stable quantum states
under ambient conditions (Gruber et al., 1997; Doherty et al., 2013). Since then,
defect-based qubits have emerged as a compelling alternative to extended
electronic platforms such as topological surface states or superconducting
condensates. Rather than relying on collective phases, these systems derive their
quantum functionality from discrete electronic levels introduced by point defects
within an otherwise insulating host lattice.

Such localized defect states can exhibit well-defined spin multiplicities, long
coherence times, and optical initialization and readout capabilities—features that
make them particularly attractive for quantum information processing and
quantum sensing (Jelezko & Wrachtrup, 2006; Awschalom, Hanson, Wrachtrup,
& Zhou, 2018). Wide band gap materials, including diamond, silicon carbide, and
hexagonal boron nitride, have proven especially suitable as host systems. Their
large band gaps provide electronic isolation that stabilizes in-gap defect states
while minimizing coupling to thermally activated carriers (Weber et al., 2010;
Tran et al., 2016).

Understanding the microscopic origin of these spin-active centers requires
more than phenomenological models. It demands a detailed description of defect
formation energetics, charge transition levels, symmetry-induced electronic
splitting, and spin-dependent interactions such as zero-field splitting and
hyperfine coupling. First-principles electronic structure methods have become
indispensable in this context. Density functional theory and its beyond-DFT
extensions enable quantitative predictions of defect levels, spin densities, and
magnetic tensors, thereby linking atomic-scale structure to experimentally
observable qubit behavior (Gali, 2009; Deak et al., 2014).

! Assoc. Prof. Dr., Department of Physics, Faculty of Science, Pamukkale University
ORCID: 0000- 0001- 9837-0779
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This chapter examines the atomistic mechanisms that give rise to defect-based
qubits and surveys the computational methodologies required to model their
electronic, magnetic, and spin-dynamical properties with predictive accuracy.

2. Electronic Structure of Point Defects in Wide Band Gap Hosts

2.1 Vacancy and Divacancy States

Vacancies constitute the most elementary intrinsic defects in crystalline solids,
yet their electronic consequences can be remarkably rich. When an atom is
removed from a lattice site, the broken bonds reorganize and generate localized
electronic states that often appear within the band gap of wide band gap hosts.
Because the valence and conduction bands are energetically well separated in
materials such as diamond and silicon carbide, these defect-induced levels remain
spectrally isolated and can host well-defined spin configurations (Stoneham,
2001).

A prototypical example is the negatively charged nitrogen—vacancy (NV")
center in diamond. Structurally, it consists of a substitutional nitrogen adjacent to
a carbon vacancy, lowering the local symmetry from Tjto Cs,. The defect
introduces symmetry-adapted a,and eorbitals within the gap. The occupation of
these orbitals leads to a spin-triplet ground state (S = 1), whose fine structure is
governed by spin—spin dipolar interactions (Doherty et al., 2013; Gali, 2009). The
spatial localization of the defect wavefunction—primarily distributed over the
three nearest carbon atoms and the nitrogen—underpins both its optical
addressability and long coherence times.

In silicon carbide (SiC), divacancy centers arise from the removal of adjacent
silicon and carbon atoms. Owing to the presence of inequivalent lattice sites and
multiple polytypes (e.g., 4H-SiC, 6H-SiC), several symmetry-distinct divacancy
configurations exist. These configurations exhibit different zero-phonon line
energies and spin Hamiltonian parameters, reflecting subtle variations in local
crystal field and strain (Weber et al., 2010; Koehl et al., 2011). Such sensitivity
illustrates how even small structural perturbations can modulate the electronic
and spin structure of defect qubits.

2.2 Substitutional Impurities

Substitutional impurities form when a foreign atom replaces a host atom in the
lattice. Unlike vacancies, which primarily redistribute existing bonding electrons,
substitutional defects introduce electronic states that reflect the impurity’s
valence configuration and its interaction with the local crystal field.

The electronic character of these defects depends strongly on their charge state
and on the Fermi level position within the host material. In wide band gap
systems, donor-like impurities introduce levels close to the conduction band
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minimum, whereas acceptor-like impurities generate states near the valence band
maximum. The stability of a given charge state can be quantified through defect
formation energies expressed as:

Ef(q) = Edgefect (@) — Epuic + Z n; u; + q(Er + Ey) + Ecorns
7

where qis the defect charge, y;are chemical potentials, and E, accounts for
finite-size electrostatic corrections (Freysoldt, Neugebauer, & Van de Walle,
2014).

Charge transition levels, defined by the Fermi-level position at which two
charge states have equal formation energy, determine optical ionization
thresholds and spin stability. In the context of qubit operation, maintaining a
specific charge state—such as NV~ rather than NV°—is essential, since the spin
multiplicity and optical selection rules differ substantially between charge
configurations (Gali, 2009).

2.3 Symmetry Breaking and Defect-Induced Gap States

The symmetry of the host lattice and its reduction due to defect formation
critically shape the electronic structure. In high-symmetry environments, defect
orbitals may form degenerate representations. However, lattice relaxation,
electron—electron interactions, and spin—orbit coupling can lift these degeneracies
through symmetry breaking.

For example, the Jahn—Teller effect can stabilize lower-symmetry distortions
when partially occupied degenerate states are present. Such distortions modify
the electronic density distribution and can alter the splitting between defect levels.
In wide band gap hosts, these symmetry-driven splittings define the separation
between ground and excited states and therefore directly influence optical
transition energies and spin sublevel structure (Stoneham, 2001).

Defect-induced gap states are typically characterized by their degree of
localization, symmetry representation, and spin polarization. Their
wavefunctions can be projected onto atomic orbitals to quantify the contribution
of specific neighboring atoms. The spatial extent of these states determines their
sensitivity to strain, electric fields, and nearby nuclear spins—parameters that
ultimately govern decoherence pathways.

2.4 Supercell Modeling Considerations

First-principles modeling of point defects is typically performed within a
periodic supercell framework. While this approach enables the use of plane-wave
basis sets and efficient Brillouin zone sampling, it introduces artificial
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interactions between periodically repeated defect images. Convergence with
respect to supercell size is therefore mandatory to ensure that defect—defect
coupling does not distort the electronic structure.

Charged defects present an additional challenge. The introduction of a net
charge in a periodic system generates spurious long-range Coulomb interactions.
Makov—Payne corrections provide an analytical scheme to reduce leading-order
finite-size errors (Makov & Payne, 1995), while the Freysoldt—Neugebauer—Van
de Walle (FNV) method offers a more robust, alignment-based correction
procedure suitable for anisotropic materials (Freysoldt et al., 2009).

Another critical consideration concerns the exchange—correlation functional.
Semilocal functionals such as PBE typically underestimate band gaps, which can
lead to inaccurate placement of defect levels. Hybrid functionals, particularly
HSEO06, partially restore the band gap and yield more reliable defect transition
energies, albeit at significantly higher computational cost (Heyd, Scuseria, &
Ernzerhof, 2003; Dedk et al., 2014). In systems where strong correlation effects
are relevant, further beyond-DFT approaches may be required.

Accurate electronic structure modeling of defect qubits, therefore, demands
not only a careful physical interpretation of defect states but also methodological
rigor in supercell construction, charge correction schemes, and functional
selection.

3. Spin Hamiltonian of Defect Qubits

Atomically localized defect qubits are ultimately governed by an effective
spin Hamiltonian that captures the magnetic interactions shaping their fine
structure. While electronic structure calculations reveal the underlying defect
orbitals, it is the spin Hamiltonian formalism that connects these microscopic
states to experimentally measurable quantities such as electron spin resonance
(ESR) spectra and optically detected magnetic resonance (ODMR) transitions
(Abragam & Bleaney, 1970).

In its general form, the spin Hamiltonian of a defect center can be written as:

H=puzB-g-S+S-D-S+S-A-T+ -
where the first term describes Zeeman interaction, the second term corresponds
to zero-field splitting, and the third accounts for hyperfine coupling. Each of these
contributions encodes a different aspect of the spin physics of defect qubits.
3.1 Zero-Field Splitting (D Tensor)

Zero-field splitting (ZFS) arises in systems with spin S = 1, where spin—spin
dipolar interactions lift the degeneracy of magnetic sublevels even in the absence
of an external magnetic field. For example, in the NV~ center in diamond, the
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ground state is a spin triplet (S = 1). The dipolar interaction between the two
unpaired electrons produces a splitting of approximately 2.87 GHz between the
mg = O0and m; = +1sublevels (Doherty et al., 2013).

The ZFS term is typically expressed as:

Hyrg=S-D-S

where D is a traceless, symmetric second-rank tensor. In high-symmetry systems
such as C3,, the tensor reduces to an axial form characterized by parameters Dand
E. The magnitude of Dreflects the spatial distribution of spin density; more
localized spin densities generally enhance dipolar interaction strength.

First-principles calculations of the D tensor rely on evaluating spin density
distributions and computing the magnetic dipole—dipole interaction between
electrons (Gali, 2009; Ivady et al., 2014). Because ZFS depends sensitively on
wavefunction localization and symmetry, it serves as a stringent test of the
accuracy of electronic structure methods.

3.2 Spin—Spin Dipolar Interaction

At a microscopic level, zero-field splitting originates from magnetic dipole—
dipole interaction between electron spins. The interaction Hamiltonian can be
written as

Ay = Ho (gus)®
4w 13
where ris the inter-electron distance. In extended systems, this interaction is

[S1-8, =35, - DS, - D),

averaged over the spatial spin density, leading to the effective D tensor.

What makes this interaction particularly relevant for defect qubits is its
geometric sensitivity. Even subtle lattice distortions can modify the relative
orientation and separation of spin density lobes, thereby shifting ZFS parameters.
This explains why strain and electric fields can tune qubit resonance frequencies,
a feature exploited in quantum sensing applications (Doherty et al., 2013).

3.3 Hyperfine Coupling Tensors

Hyperfine interaction describes the coupling between the electronic spin and
nearby nuclear spins. It plays a dual role: on one hand, it introduces decoherence
through interaction with a nuclear spin bath; on the other hand, it enables
controlled nuclear-spin registers for quantum memory applications (Jelezko &
Wrachtrup, 2006).

The hyperfine Hamiltonian is written as:

—~ a

Hy=S-A-1
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where A is the hyperfine tensor and 1is the nuclear spin operator. The tensor
contains two contributions:

1. Fermi contact interaction — proportional to spin density at the nucleus.

2. Dipolar interaction — dependent on the spatial distribution of spin
density.

First-principles calculations extract hyperfine tensors directly from the spin-
polarized electronic structure (Gali, 2009). Agreement between calculated and
experimentally measured hyperfine constants provides strong validation of the
defect wavefunction description. In diamond, for instance, hyperfine interaction
with nearby "C nuclei has been extensively characterized and is central to
coherent nuclear spin control (Doherty et al., 2013).

3.4 Role of Spin—Orbit Coupling

Spin—orbit coupling (SOC) introduces additional fine-structure effects by
coupling spin and orbital angular momentum. Although SOC is relatively weak
in light-element hosts such as diamond, it becomes more significant in materials
containing heavier elements or lower symmetry environments.

SOC contributes to anisotropic g-tensors and can mix spin states, thereby
influencing relaxation pathways and coherence times. In certain defect systems,
SOC also governs intersystem crossing processes between triplet and singlet
states, which are essential for optical spin polarization (Doherty et al., 2013).

From a computational standpoint, incorporating SOC requires relativistic
corrections within density functional theory. While SOC does not typically
dominate the spin Hamiltonian in light-element systems, neglecting it can lead to
inaccurate g-factor predictions and incomplete descriptions of excited-state
structure (Ivady et al., 2014).

Taken together, the spin Hamiltonian framework translates atomistic
electronic structure into experimentally observable spin physics. Zero-field
splitting, dipolar interaction, hyperfine coupling, and spin—orbit effects are not
independent corrections but interconnected components that define qubit
addressability, tunability, and coherence. Accurate first-principles modeling of
these parameters is therefore essential for predictive defect qubit engineering.

4. Charge Transition Levels and Optical Properties

The functionality of a defect-based qubit is not determined solely by its spin
structure. Equally important is the stability of its charge state and its interaction
with light. In practice, many defect centers can exist in multiple charge
configurations, and only specific ones exhibit the spin multiplicity required for
qubit operation. Consequently, understanding charge transition levels and optical
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excitation mechanisms is essential for both theoretical modeling and
experimental implementation.

4.1 Defect Formation Energy Formalism

The thermodynamic stability of a defect in a given charge state is quantified
through its formation energy. Within first-principles frameworks, the formation
energy of a defect in charge state gis expressed as

Ef (@) = Egeect(9) — Epuic + Z n; ti + q(Ep + Ey) + Ecorr-
7

Here, E4eeet(q)and Eydenote the total energies of the defective and pristine
supercells, n;represents the number of atoms exchanged with reservoirs of
chemical potential yu;, Eris the Fermi level referenced to the valence band
maximum E,, and E_ ,accounts for finite-size electrostatic corrections
(Freysoldt, Neugebauer, & Van de Walle, 2014).

This formalism allows one to determine which charge state is
thermodynamically favorable under given growth conditions and Fermi level
positions. In diamond, for example, the negatively charged NV~ state is stabilized
when the Fermi level lies sufficiently high in the band gap, whereas the neutral
NV° state becomes favorable under more p-type conditions (Gali, 2009). Such
distinctions are not merely academic; the NV~ center hosts the spin-triplet ground
state required for qubit applications, while NV° does not provide the same spin
coherence properties.

Accurate prediction of formation energies requires careful treatment of
electrostatic corrections and band-gap alignment. Hybrid functionals or
quasiparticle corrections are often necessary to avoid systematic underestimation
of transition levels relative to experimental measurements (Dedk et al., 2014).

4.2 Charge Transition Diagrams

Charge transition levels are defined as the Fermi-level positions at which two
charge states of a defect have equal formation energy. Formally, the
thermodynamic transition level £(q/q")is given by

, Ef(q; Er = 0) — Ef(q'; Er = 0)
e(q/q") =~ q,_;

Graphically, plotting formation energies as a function of Fermi level yields a set

of linear segments whose intersections correspond to transition levels. These
diagrams provide a compact and intuitive representation of charge stability across
the band gap (Freysoldt et al., 2014).
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For defect qubits, these diagrams serve as practical maps. They indicate
whether the operational charge state can be stabilized under realistic doping or
gating conditions. In silicon carbide, for instance, divacancy centers exhibit
specific charge stability windows that depend sensitively on intrinsic doping and
compensation mechanisms (Weber et al., 2010). If the Fermi level drifts outside
this window, charge conversion processes may suppress coherent spin operation.

Beyond thermodynamic transitions, one must also consider optical (vertical)
transition levels, which correspond to excitation processes occurring faster than
lattice relaxation. The distinction between thermodynamic and optical transition
levels becomes crucial when analyzing photoluminescence spectra and charge-
state switching under illumination.

4.3 Configuration Coordinate Model

Optical transitions in defect centers are intimately coupled to lattice
vibrations. When an electronic excitation occurs, the equilibrium geometry of the
defect generally changes. The configuration coordinate model provides a simple
yet powerful framework for describing this interplay between electronic and
vibrational degrees of freedom (Alkauskas, Buckley, Awschalom, & Van de
Walle, 2014).

In this model, the potential energy surfaces of ground and excited electronic
states are represented as displaced harmonic parabolas along a generalized
configuration coordinate. The wvertical transition between these surfaces
determines the optical absorption energy, while the energy difference between
relaxed minima defines the zero-phonon line (ZPL).

For the NV center in diamond, the configuration coordinate diagram explains
the presence of a sharp ZPL at 1.945 eV accompanied by a broad phonon
sideband (Doherty et al., 2013). The Huang—Rhys factor, which quantifies
electron—phonon coupling strength, can be extracted from first-principles
calculations and directly compared with experimental luminescence spectra
(Alkauskas et al., 2014).

The importance of this model extends beyond spectroscopy. Electron—phonon
coupling influences nonradiative recombination rates and intersystem crossing
processes, both of which affect spin polarization efficiency and coherence.

4.4 Optical Excitation Pathways

Optical initialization and readout are central advantages of defect-based
qubits. In many systems, optical excitation selectively populates spin sublevels
via spin-dependent intersystem crossing. For the NV~ center, optical pumping
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drives population into the mg = 0 sublevel, enabling high-fidelity spin
polarization at room temperature (Jelezko & Wrachtrup, 2006; Doherty et al.,
2013).

These processes involve a sequence of electronic transitions between triplet
and intermediate singlet states. Spin—orbit coupling facilitates nonradiative
transitions between manifolds of different spin multiplicity, creating a pathway
for spin-selective decay. The detailed rates of these processes depend on the
relative energies of excited states, spin—orbit matrix elements, and phonon
coupling.

From a computational standpoint, modeling optical excitation pathways
requires access to excited-state electronic structure. Time-dependent density
functional theory (TD-DFT) or constrained DFT approaches can provide
estimates of excited-state energies, while many-body perturbation methods may
be necessary for quantitative accuracy in wide band gap systems (Alkauskas et
al., 2014).

Ultimately, the interplay between charge stability, lattice relaxation, and
optical excitation defines whether a defect can be reliably initialized,
manipulated, and read out. A defect qubit is viable only if its desired charge state
is thermodynamically stable, its optical transitions are spectrally accessible, and
its nonradiative pathways do not excessively compromise coherence.

5. Host Material Dependence

The intrinsic chemistry of the defect does not solely determine defect-based
qubit performance. Rather, it emerges from the interplay between defect orbitals
and the electronic, dielectric, and vibrational properties of the host lattice.
Parameters such as band gap magnitude, dielectric screening strength, phonon
density of states, and nuclear spin environment collectively define charge
stability, optical linewidth, and spin coherence times (Doherty et al., 2013;
Awschalom et al., 2018). In this section, we compare three representative wide
band gap hosts—diamond, 4H-SiC, and h-BN—from an atomistic perspective.

5.1 NV Center in Diamond

The nitrogen—vacancy (NV) center in diamond remains the benchmark system
for solid-state defect qubits. Its remarkable performance stems in large part from
the exceptional properties of the diamond host. Diamond combines an ultra-wide
band gap (~5.5 eV), high thermal conductivity, and low intrinsic spin density due
to the predominance of spin-zero '°C nuclei. These features collectively suppress
unwanted electronic and magnetic noise sources (Doherty et al., 2013).
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The wide band gap ensures that the NV~ defect levels are deeply embedded
within the forbidden region, reducing thermal ionization at room temperature. At
the same time, the stiff covalent lattice limits phonon-induced broadening,
contributing to long spin coherence times that can reach milliseconds in
isotopically purified samples (Jelezko & Wrachtrup, 2006).

From an electronic structure standpoint, the high symmetry of the diamond
lattice (prior to defect formation) simplifies the interpretation of defect-induced
levels. However, the NV center itself lowers the symmetry to Cs,, enabling the
formation of well-defined a;and estates that support a spin-triplet ground state.
First-principles calculations have successfully reproduced zero-field splitting
parameters and hyperfine constants with quantitative accuracy when hybrid
functionals are employed (Gali, 2009; Deak et al., 2014).

Despite these advantages, diamond processing and scalability remain
technologically demanding. This has motivated the exploration of alternative
wide band gap hosts that may offer more flexible fabrication pathways.

5.2 Divacancies in 4H-SiC

Silicon carbide (SiC), particularly the 4H polytype, has emerged as one of the
most promising alternatives to diamond. Unlike diamond, SiC benefits from
mature semiconductor processing technology and wafer-scale growth methods.
This practical advantage has significantly accelerated experimental development
(Weber et al., 2010).

In 4H-SiC, divacancy centers consist of adjacent missing silicon and carbon
atoms. Because the lattice contains inequivalent crystallographic sites (hexagonal
and cubic), multiple divacancy configurations are possible. Each configuration
exhibits distinct optical zero-phonon lines and spin Hamiltonian parameters,
reflecting subtle differences in local crystal field and dielectric environment
(Koehl et al., 2011).

The band gap of 4H-SiC (~3.2 eV) is smaller than that of diamond, which
affects both charge stability and optical excitation energies. Nevertheless,
divacancy centers in SiC also support spin-triplet ground states and can be
coherently controlled at room temperature. The reduced band gap slightly
increases susceptibility to charge fluctuations compared to diamond, yet the
material’s technological compatibility compensates for this limitation in many
applications.

From a theoretical perspective, modeling SiC defects requires careful
treatment of polytype-dependent band structures and anisotropic dielectric
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screening. These factors influence formation energies and charge transition
levels, making host-specific calculations essential.

5.3 Defect Emitters in h-BN

Hexagonal boron nitride (h-BN) represents a distinctly different host platform.
As a layered van der Waals material with a wide band gap (~6 eV), it supports
optically active defect centers that function as single-photon emitters (Tran et al.,
2016).

Unlike diamond and SiC, where defect structures are relatively well
characterized, the microscopic identity of many h-BN emitters remains under
active investigation. Proposed candidates include boron vacancies, carbon
substitutions, and complex defect clusters. The reduced dimensionality of h-BN
introduces additional effects: surface proximity, dielectric anisotropy, and
enhanced strain sensitivity.

Because h-BN is atomically thin, its dielectric screening is weaker and highly
anisotropic. This modifies Coulomb interactions and can shift defect level
positions relative to bulk-like environments. As a result, defect optical properties
in h-BN are particularly sensitive to substrate interactions and local electrostatic
conditions.

From a computational standpoint, accurate modeling of h-BN defect centers
requires inclusion of long-range electrostatic effects and, in some cases, explicit
treatment of substrate-induced screening.

5.4 Comparative Dielectric Screening and Band Gap Effects

Across these host materials, two intrinsic parameters repeatedly emerge as
decisive: band gap magnitude and dielectric screening strength.

A larger band gap generally stabilizes defect levels against thermal ionization
and reduces overlap with bulk states. This isolation favors well-defined spin and
optical transitions. However, it may also shift excitation energies into less
technologically convenient spectral regions.

Dielectric screening, characterized by the static dielectric constant, governs
Coulomb interactions within the defect center and between the defect and its
environment. Stronger screening reduces the electrostatic cost of charged defects
but may also modify hyperfine interactions and dipolar coupling strengths
(Freysoldt et al., 2014).

In diamond, relatively modest dielectric screening combined with a very wide
band gap provides an optimal balance for NV centers. In SiC, intermediate
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screening and a smaller gap introduce trade-offs between coherence and
fabrication compatibility. In h-BN, anisotropic screening and reduced
dimensionality amplify environmental sensitivity.

These comparisons highlight a central point: defect qubit performance cannot
be evaluated independently of the host material. The electronic structure of the
defect is inseparable from the dielectric, structural, and symmetry properties of
its crystalline environment. Host selection, therefore, is not merely a materials
engineering decision—it is a fundamental component of qubit design.

6. Atomic-Scale Decoherence Mechanisms

Defect-based qubits derive their utility from long spin coherence times. Yet
even in the most carefully engineered systems, coherence is never absolute. The
localized electronic spin inevitably interacts with its surrounding lattice, nuclear
spins, and electromagnetic environment. These interactions, while often weak,
accumulate over time and lead to relaxation (T: processes) and dephasing (T
processes). Understanding decoherence at the atomic scale is therefore not simply
a question of identifying noise sources, but of quantifying how microscopic
couplings translate into macroscopic coherence limits.

6.1 Phonon Coupling

Phonons represent one of the most fundamental decoherence channels in
solid-state qubits. Even at cryogenic temperatures, lattice vibrations persist and
can couple to electronic spin states through modulation of crystal fields, spin—
orbit interactions, or zero-field splitting parameters.

In defect centers such as the NV center in diamond, spin—lattice relaxation
occurs primarily through phonon-mediated transitions between spin sublevels. At
elevated temperatures, two-phonon Raman and Orbach processes become
dominant, while at low temperatures direct one-phonon processes may govern
relaxation (Doherty et al., 2013). The relaxation rate typically exhibits a strong
temperature dependence, reflecting the phonon occupation statistics.

From a microscopic perspective, phonons perturb the electronic wavefunction
and alter spin Hamiltonian parameters. For instance, lattice vibrations can
modulate the D tensor, effectively inducing transitions between mgsublevels.
First-principles approaches combined with perturbation theory enable the
calculation of electron—phonon coupling constants and phonon spectral densities,
providing quantitative insight into spin relaxation mechanisms (Alkauskas et al.,
2014).
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Importantly, materials with stiff covalent bonding and high Debye
temperatures—such as diamond—tend to suppress low-frequency phonon
modes, thereby reducing spin—lattice relaxation rates compared to softer lattices.

6.2 Nuclear Spin Bath Interaction

Even in the absence of lattice vibrations, a defect spin remains coupled to
nearby nuclear spins through hyperfine interaction. This ensemble of surrounding
nuclear moments is commonly referred to as the nuclear spin bath. While
individual hyperfine couplings may be weak, their collective effect can generate
fluctuating magnetic fields that lead to dephasing.

In natural diamond, the presence of '*C nuclei (spin-1/2) creates a fluctuating
magnetic environment that limits coherence times. Isotopic purification, which
reduces the concentration of spin-active nuclei, has been shown to extend
coherence times by orders of magnitude (Jelezko & Wrachtrup, 2006). Similar
considerations apply to silicon carbide, where isotopic engineering of *’Si and
13C concentrations influences decoherence rates (Koehl et al., 2011).

Theoretical modeling of nuclear spin bath effects often relies on cluster
correlation expansion (CCE) techniques or stochastic approaches that simulate
nuclear spin dynamics. These methods reveal that decoherence arises not simply
from static hyperfine fields, but from time-dependent fluctuations due to nuclear
spin flip-flop processes.

Paradoxically, the nuclear spin bath is not purely detrimental. Controlled
coupling to selected nuclear spins can enable quantum memory registers and
extended coherence via dynamical decoupling protocols.

6.3 Electric Field Noise

Charge fluctuations in the local environment introduce electric field noise,
which can shift defect energy levels via Stark effects. In systems where defect
states possess significant electric dipole moments, such fluctuations can directly
modulate optical transition frequencies and spin splittings.

Electric field noise often originates from charge traps, surface states, or nearby
defects that switch charge configurations. In nanostructured or near-surface
devices, this effect becomes particularly pronounced. For example, shallow NV
centers exhibit reduced coherence times compared to bulk defects, largely due to
surface-induced electric and magnetic noise (Doherty et al., 2013).

The sensitivity of a defect to electric fields is governed by its symmetry and
electronic structure. Lower symmetry environments generally enhance Stark
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coupling. From a computational perspective, evaluating electric-field response
requires finite-field DFT calculations or perturbative analysis of defect dipole
moments.

Because electric field noise can be highly device-dependent, mitigating this
decoherence channel often involves materials engineering strategies such as
surface passivation or dielectric encapsulation.

6.4 Strain Sensitivity

Mechanical strain modifies crystal symmetry and alters local electronic
structure. In defect-based qubits, strain can shift zero-field splitting parameters,
mix spin states, and modify optical transition energies.

In diamond NV centers, axial strain changes the D parameter, while transverse
strain introduces mixing between my = t1states. This strain dependence forms
the basis of high-sensitivity strain-sensing applications, yet it also introduces an
additional decoherence pathway when strain fluctuates (Doherty et al., 2013).

Two-dimensional hosts such as h-BN are particularly susceptible to strain-
induced effects because of their reduced dimensionality and weaker interlayer
interactions. Even small substrate-induced distortions can significantly perturb
defect energy levels.

From a theoretical standpoint, strain effects can be modeled by applying
controlled lattice distortions within first-principles calculations and evaluating
the resulting changes in spin Hamiltonian parameters. Such analyses provide
quantitative strain susceptibilities, which are essential for device design.

Taken together, phonon interactions, nuclear spin baths, electric field
fluctuations, and strain perturbations define the primary atomic-scale
decoherence mechanisms in defect-based qubits. These processes are not
independent; they often act simultaneously and may even couple to one another.
A comprehensive understanding of decoherence, therefore, requires an integrated
perspective that links electronic structure, lattice dynamics, and environmental
interactions. Only by quantifying these microscopic channels can one rationally
engineer materials and devices that approach their intrinsic coherence limits.

7. Advanced First-Principles Approaches

Standard density functional theory (DFT), particularly within semilocal
exchange—correlation approximations, has proven invaluable for modeling point
defects. Yet when quantitative accuracy becomes critical—especially for
predicting band gaps, charge transition levels, and spin-dependent parameters—
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its limitations become evident. Wide band gap hosts, strongly localized defect
states, and subtle spin splittings often demand methods that go beyond
conventional generalized gradient approximations (GGA). In recent years,
several advanced first-principles approaches have been systematically adopted to
address these challenges.

7.1 Hybrid Functionals (HSE06)

One of the most widely used improvements over semilocal DFT is the
incorporation of a fraction of exact Hartree—Fock exchange through hybrid
functionals. Among these, the screened hybrid functional HSE06 has become a
practical standard in defect physics (Heyd, Scuseria, & Ernzerhof, 2003; Krukau
et al., 2006).

The principal advantage of HSEO6 lies in its ability to partially correct the
self-interaction error inherent in local and semilocal functionals. This correction
leads to more realistic band gaps and, consequently, more accurate placement of
defect-induced levels within the gap. For defect-based qubits, this is not a minor
improvement. A small misalignment of defect levels relative to the band edges
can lead to incorrect predictions of charge stability windows or optical excitation
energies.

In the case of the NV center in diamond, hybrid functionals have demonstrated
significantly improved agreement with experimentally measured zero-phonon
line energies and hyperfine parameters compared to GGA-based calculations
(Dedk et al., 2014). Similar improvements have been reported for divacancy
centers in SiC.

The trade-off, however, is computational cost. Hybrid functionals require
substantially greater computational resources, particularly for large supercells
necessary in defect calculations. Nonetheless, for predictive modeling of qubit-
relevant parameters, the increased accuracy often justifies the expense.

7.2 GW Corrections for Defect Levels

While hybrid functionals improve band gaps, they remain within a single-
particle framework. Many-body perturbation theory, particularly within the GW
approximation, provides a more rigorous description of quasiparticle energies
(Hedin, 1965).

In the GW approach, the electronic self-energy is approximated as the product
of the Green’s function (G) and the screened Coulomb interaction (W). This
framework yields corrected quasiparticle energies that often align closely with
experimental photoemission and optical spectroscopy results.
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For defect systems, GW corrections are particularly valuable when defect
levels lie near band edges, where small errors can significantly affect predicted
charge transition levels. However, applying GW to large supercells containing
defects is computationally demanding. As a result, practical strategies often
combine hybrid functional ground-state calculations with single-shot or partially
self-consistent GW corrections for selected states (Freysoldt et al., 2014).

Although GW does not directly yield spin Hamiltonian parameters, accurate
quasiparticle level positioning indirectly improves predictions of optical
transitions and ionization thresholds.

7.3 Constrained DFT

Certain processes relevant to defect qubits—such as optical excitations or
charge transfer—are not adequately described by ground-state DFT alone.
Constrained DFT (cDFT) offers a practical means of imposing occupation
constraints on selected orbitals, thereby enabling the simulation of excited or
charge-separated states within a ground-state formalism.

In defect systems, cDFT can be used to model vertical excitation processes,
estimate reorganization energies, and evaluate diabatic energy surfaces relevant
to nonradiative transitions. This approach provides a computationally accessible
alternative to fully time-dependent methods when excited-state properties are
required.

Because constrained DFT explicitly controls electronic occupations, it is
particularly useful for isolating specific spin or charge configurations that may
not represent the global energy minimum but are physically relevant for qubit
operation.

7.4 Many-Body Spin Models

Even advanced electronic structure methods ultimately produce parameters—
g-tensors, hyperfine constants, zero-field splitting values—that must be
interpreted within an effective spin model. Many-body spin Hamiltonians provide
the bridge between atomistic calculations and experimentally measurable
coherence dynamics.

In systems where multiple defect centers interact, or where coupling to nearby
nuclear spins becomes significant, simplified two-level approximations are no
longer sufficient. Instead, cluster models or extended spin networks must be
considered. Techniques such as cluster correlation expansion (CCE) or exact
diagonalization of small spin clusters are frequently employed to simulate
decoherence processes beyond mean-field approximations.
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Moreover, in strongly correlated systems or transition-metal-based defect
centers, electron—electron interactions may require explicit many-body treatment
beyond single-determinant DFT. In such cases, embedding methods or DFT+U
corrections can serve as intermediate approaches before resorting to more
computationally intensive many-body techniques.

Advanced first-principles methods thus extend the predictive scope of defect
modeling beyond what standard DFT can offer. Hybrid functionals refine band
structure alignment, GW corrections provide quasiparticle accuracy, constrained
DFT enables excited-state analysis, and many-body spin models translate
electronic parameters into dynamical behavior. Together, these approaches form
a multi-layered computational framework capable of supporting rational defect
qubit design with increasing quantitative reliability.

8. Outlook and Future Directions

Defect-based qubits have transitioned from proof-of-principle demonstrations
to platforms with tangible technological relevance. What began with the optical
control of single NV centers has evolved into a broader field encompassing
multiple host materials, diverse defect chemistries, and increasingly sophisticated
theoretical models. Looking ahead, several directions appear particularly
significant.

First, materials discovery will likely expand beyond the currently dominant
systems. While diamond and silicon carbide remain central, emerging two-
dimensional hosts and wide band gap oxides may provide new opportunities for
integrating quantum defects with scalable device architectures. Identifying
suitable defects within these materials will require close coordination between
first-principles prediction and targeted experimental synthesis.

Second, coherence optimization will increasingly rely on isotopic
engineering, surface control, and dielectric environment design. As decoherence
mechanisms become better quantified, rational materials design strategies can
replace empirical optimization. In this context, predictive computational
modeling will play a central role.

Third, integration into hybrid quantum architectures is expected to gain
momentum. Coupling defect spins to photonic cavities, mechanical resonators,
or superconducting circuits demands precise control over optical and spin
properties. Achieving this control requires not only accurate electronic structure
calculations but also multiscale modeling approaches that bridge atomic-scale
physics and device-level engineering.
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Finally, theoretical methodologies themselves will continue to evolve.
Improvements in many-body methods, embedding techniques, and machine-
learning-assisted electronic structure calculations may significantly reduce the
computational cost of high-accuracy predictions. As computational and
experimental capabilities converge, the gap between theoretical proposal and
experimental realization is likely to narrow.

Defect-based qubits occupy a unique position at the intersection of condensed
matter physics, materials science, and quantum information. Their continued
development will depend not only on discovering new defects, but on deepening
our quantitative understanding of how atomic-scale structure governs quantum
functionality. The interplay between host material properties, defect chemistry,
and environmental interactions remains the defining challenge—and
opportunity—of this field.
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