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Teil I: Kurzbericht

Ursprungliche Aufgabenstellung und wissenschaftlicher Stand

Stark korrelierte Elektronensysteme sind von grof3er Bedeutung fur industrielle
Anwendungen. Diese bezeichnen meist Gbergangsmetallhaltige Materialien,
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insbesondere Oxide, deren Eigenschaften sich selbst mit den besten derzeit
verfigbaren Naherungsmethoden auf existierenden Computern nicht mit der
notwendigen Genauigkeit berechnen lassen. Auf einem Quantencomputer hingegen
konnen fundamental neue Methoden verwendet werden, die in Kombination mit
geeigneter Quantenhardware eine hochgenaue Simulation erlauben. Das Projekt geht
davon aus, dass in den kommenden Jahren ausschliel3lich ,noisy intermediate scale®
Quantencomputer ohne Fehlerkorrektur und mit moderater Anzahl von Qubits (~100)
zur Verfugung stehen, auf denen dennoch prinzipiell Materialsimulationen mdéglich sind,
die auf konventionellen Computern nicht machbar sind. Die Ziele dieses Teilvorhabens
sind die Berechnung von Eigenschaften jenseits des Grundzustandes, die
Softwareintegration des Gesamtworkflows sowie die Validierung des Workflows auf
konventionellen und Quantencomputern. Damit liegt ein besonderer Fokus des
Projektes darauf, Software fur Quantencomputer zu entwickeln, die dazu genutzt
werden soll Materialeigenschaften quantenmechanisch zu berechnen. Entstehende
Software soll von HQS im Anschluss an das Projekt weitervermarktet werden.

Ablauf des Vorhabens

Zunachst wurde untersucht, inwiefern sich die Rechnungen auf Quantencomputern in
Workflows auf klassischen Computern integrieren lassen, die das Ziel haben
Eigenschaften jenseits des Grundzustandes zu bestimmen. Gleichzeitig wurden
Methoden entwickelt, welche die Integration des Quantencomputers in den
Gesamtworkflow zur Materialsimulation verbessern sowie die benétigten Aufrufe des
Quantencomputers reduzieren. Insbesondere wurde eine physikalische motivierte
Methode entwickelt um ein Material auf ein Spin-System, welches mathematisch einem
Quantencomputer entspricht, abzubilden, um eine effiziente Simulation auf
Quantencomputern zu gewahrleisten, wobei das Ziel dieser Simulation das Spektrum
des Materials ist, also eine Nicht-Grundzustandseigenschaft. Parallel dazu wurde in
Absprache mit den Projektpartnern ein Konzept fir die Gesamtintegration der
Simulationsworkflows erstellt und anschlie3end umgesetzt und auf AWS ausgerollt. Im
letzten Schritt des Projektes wurde, gemeinsam mit BASF, fur einen ,Hydrated Fe(NTA)
chelate complex® der Workflow zur Abbildung auf ein Spin System mit anschlieender
Simulation auf einem lonenfallen-Quantencomputer von lon-Q zur Validierung und
Demonstration ausgefuhrt.

Absprache zwischen den Partnern fand dabei in regelmafigen Projekttreffen sowie per
bei Bedarf per E-Mail und weiteren (online) Treffen statt.

Wesentliche Ergebnisse

Auf wissenschatftlicher Ebene ist eine Methode zur Extraktion von Spin-Freiheitsgraden
und anschlielende Simulation auf einem Quantencomputer zusammen mit der
Erkenntnis, dass Spin-Systeme sehr gute Aussichten fir die Simulation auf NISQ-
Hardware haben ein wesentliches Ergebnis.

Aufgrund ihrer spezifischen Eigenschaften erfordert die Simulation von Materialien als
korrelierte elektronische Systeme in aller Allgemeinheit sehr viele Gatter auf
Quantencomputern, was fur NISQ-Computer problematisch ist. Daher wurde eine
Methode entwickelt, die korrelierte elektronische Systeme auf physikalischer Basis auf
physikalische Spinsysteme abbildet und dazu Spin-Freiheitsgrade aus einem
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fermionischen System extrahiert. Die erméglicht eine effiziente Simulation auf NISQ-
Hardware. Diese Abbildung ist moglich fur elektronische Systeme, in denen ungepaarte
Elektronen auf Orbitalen lokalisiert werden und kann verwendet werden, um intrinsische
magnetische Eigenschaften oder Spin-dominierte Eigenschaften dieser Systeme zu
simulieren. Mit dieser Methode wurde Fe(NTA) auf ein Spin-System abgebildet und
anschlieBend auf lon-Q Hardware simuliert. Aus dieser Arbeit resultiert die
Veroffentlichung einer Publikation®. AuRerdem wird momentan an einer weiteren
Publikation zusammen mit der BASF gearbeitet. Die gewonnenen Erkenntnisse
bezliglich der aktuellen Fahigkeiten von NISQ-Hardware lassen sich in konkrete Ideen
zur Entwicklung passender Anwendungen basierend auf Spins ummdiinzen.

HQS hat basierend auf Erkenntnissen der in MANIQU entwickelten Software-Produkte
im Bereich Quantencomputing und Materialsimulation auf Quantencomputern entwickelt,
die mittlerweile kommerziell verfligbar sind. Dabei handelt es sich um Tools zur
Simulation grol3er Gittersysteme mit hunderten Millionen Gitterstellen (HQS Qolossal),
Extraktion von Spin-Freiheitsgraden (HQS Spin Mapper), einen Kl basierten Modeling
Assistent (HQS Modeling Assistant). Diese Produkte sind kommerziell verfligbar und werden
auch in anderen F&E und Kundenprojekten genutzt. HQS hat basierend auf Erkenntnissen der
in MANIQU entwickelten Workflow und Cloud Lésung eine neue Cloudldsung entwickelt. Diese
basiert teilweise direkt auf den hier entwickelten Bibliotheken (Terraform, Authentifizierung,
Credit-System) und teilweise auf Neuentwicklungen, in denen die in MANIQU gewonnenen
Erkenntnisse genutzt wurden, um eine verbesserte Version zu erzeugen. Insbesondere das
Workflowsystem wurde stark angepasst und in ein neues Task-System uberflihrt. Mit diesem
lassen sich auch groRe Batches and Tasks z.B. fur Simulationen schnell und parallel auf
skalierenden Cloudressourcen ausfuhren. Die so entwickelte Cloudlésung ist produktiv im
Einsatz und wird sowohl fur interne F&E, Kundenprojekte, Grant-Abwicklung (z.B. QUASAR) als
auch von Kunden von HQS genutzt. Damit wurde ein wesentliches Ziel des Vorhabens, die
Entwicklung von Software zur Materialsimulation mittels Quantencomputern erreicht.
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Teil ll: Eingehende Darstellung

Verwendung der Zuwendung und erzielte Ergebnisse

Die Ziele dieses Teilvorhabens sind die Berechnung von Eigenschaften jenseits des
Grundzustandes, die Softwareintegration des Gesamtworkflows sowie die Validierung
des Workflows auf konventionellen und Quantencomputern. Fur alle genannten Punkte
wurden Methoden und Softwaretools entwickelt und implementiert. Fur die
Gesamtintegration der Software wurde ein Workflow-System inklusive REST-
Schnittstelle entwickelt und auf AWS ausgerollt. Beziglich Eigenschaften jenseits des
Grundzustandes wurde das Softwaretool Qolossal zur Berechnung von Eigenschaften
nicht-wechselwirkender Systeme mit mehreren Millionen Gitterstellen entwickelt. In
dieses lassen sich zuktinftig wechselwirkende Rechnungen vom Quantencomputern
integriere. Aul3erdem wurde ein Tool zum Abbilden von elektronischen Systemen auf
Spinsysteme (Lattice 2 Spin) entwickelt. Damit wurden Spin-Systeme aus
Beispielmolekilen der BASF extrahiert und die Spektralfunktion als nicht-
Grundzustandseigenschaft auf echter Quantenhardware berechnet und mit
konventionellen Simulationen verglichen. Des Weiteren wurden Arbeiten ausgefuhrt, mit
dem Ziel die Integration des Gesamtworkflows fir die Simulation korrelierter Materialien
auf (NISQ) Hardware zu vereinfachen und die Anzahl bendtigter Aufrufe des
Quantencomputers zu reduzieren (Active-Space-Finder, Poor-man’s-U, Remex, Kl). Im
Folgenden gehen wir auf die entwickelten Softwaretools und Ergebnisse genauer ein.

Gesamtintegration der Software: HQS-Workflows

HQS hat im Rahmen von MANIQU eine Software zur Integration von komplexen mehrstufigen
Algorithmen zur Materialsimulation auf NISQ und konventionellen Computern entwickelt. Die
Softwarel6sung basiert auf dem open-source Workflow-Orchestrierungstool Camunda
(https://github.com/camunda/camunda-bpm-platform). Camunda wird zur Orchestrierung von
Workflows im bpmn Format bisher hauptséachlich im Businesskontext, z.B.
Kreditkartenzahlungen, verwendet. Camunda verwaltet dabei eine Reihe von Aufgaben (Tasks),
die ausgefihrt werden miissen, damit die Arbeitsablaufe eines Workflows fortgesetzt werden
kénnen. Sogenannte ,External-Workers", Computer oder Programme, die die entsprechenden
Aufgaben in einem Workflow auszufuhren, holen diese Aufgaben von Camunda, fuhren sie aus
und senden die Ergebnisse zuriick, sodass danach der Workflow fortgesetzt werden kann.
Diese Kommunikation erfolgt tGiber eine RESTful Schnittstelle (REST), sodass die External-
Workers auf beliebigen Computern arbeiten kénnen, die Uber das http-Protokoll mit dem
Camunda-Host kommunizieren kénnen. Um die Ubertragung groRer Datenmengen (iber die
REST-API zu vermeiden und stabile Schnittstellen bereitzustellen, haben wir eine Datenbank-
und Datenverifizierungsbibliothek entwickelt, auf welche External-Workers und Camunda
zugreifen kénnen.

HQS hat eine Bibliothek entwickelt, welche es erlaubt Datentypen fir Simulationen zu definieren
(Schemas), Daten zu generieren und gegen die Schemas zu validieren sowie in einer
Datenbank zu speichern. AuRerdem kénnen Workflows erstellt und in der Software genutzt
werden. Ein Workflow reprasentiert einen mehrstufigen Simulationsprozess, der auch
Gabelungen und Schleifen aufweisen kann. Workflows sowie die von HQS entwickelten Tools
sind so entworfen, dass Tasks auf verschiedenen (virtuellen) Maschinen in der Cloud mit
verschiedener Hardware (CPU, GPU, viel Arbeitsspeicher, ...) ausgefihrt werden kénnen.
Quantencomputer kdnnen tiber Anbindungen wie z.B. REST genutzt werden. Zum einfachen
Erstellen von Tasks / External-Workers wurde eine Python Bibliothek entwickelt, die das
einfache Erstellen von Tasks per Dekoratoren erlaubt.
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Zusatzlich haben wir Konzepte fur die Bereitstellung und Ausfihrung von Workflows mit
Camunda in Kombination mit Workload-Management-Systemen wie Slurm oder AWS-Batch
entwickelt. Weiterhin wurde eine Bibliothek entwickelt, die es uns und unseren Partnern in
MANIQU erlaubt, vorhandenen Code zur Simulation so anzupassen, dass er als sogenannter
“external Task” in diesen Workflows genutzt werden kann. Mit diesen Tools ist es mdglich, lokal
Workflows zu definieren und auf der Cloud bereitzustellen, welche dann von Camunda
ausgefuhrt werden.

Um die Software allen Partnern einfach zuganglich sowie transferierbar zu machen wurde,
gemeinsam mit der Firma Inovex als externer Auftragnehmner, eine weitere Softwareschicht
entwickelt, welche die entwickelten Bibliotheken, Camunda und die Datenbank verbindet und fur
Benutzer einfach zuganglich macht. Hierfr wurde ein Backend entwickelt, welches eine REST
API zur Verfligung stellt. Diese ermdglicht externen Zugriff afu alle relevanten Komponenten
Uber das http(s) Protokoll. AuRerdem wurde eine Cloudldsung entwickelt, mit welcher die
gesamte Software bei Cloudanbietern wie AWS installiert und fir Benutzer (insbesondere
MANIQU Partner aber auch Kunden) zugéanglich gemacht wird. Die entsprechende Architektur
ist in Abbildung 1: Architektur der Workflow Software sowie Implementierung auf AWS.
dargestellt.

Solution using a Middleware Layer
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Abbildung 1: Architektur der Workflow Software sowie Implementierung auf AWS.

CUENT APPLICATION (FRONTEND / REST)

Um die Software auf AWS im Rahmen von MANIQU sowie dartber hinaus fur weitere
Kommerzialisierung nutzen zu kdnnen, muss HQS die Kosten, die bei von Kunden oder
Projektpartnern ausgefuhrten Simulationen auf AWS bei HQS entstehen, an diese weitergeben
kdnnen. Hierfur wurde ein Credit- sowie ein Billing-System entwickelt. Das Credit-System soll
dabei nachverfolgen, welche Rechnungen von welchen Nutzern angestofRen wurden, welche
Kosten dabei entstehen und diese dann vom Guthabenkonto des Nutzers abziehen.

Folgende Komponenten wurden mit Inovex entwickelt:

. Backend mit REST-Schnittstelle
o Workflow Endpunkt zum Hochladen, Herunterladen und Léschen von Workflow
Definitionen

o Schema Endpunkt zum Hochladen, Herunterladen und Léschen von
Schemadefinitionen, mit welchen Datentypen fur die Simulationen definiert
werden, z.B. ein Molekuldatentyp

5



o Prozessendpunkt zum Starten sowie fir Statusabfragen von Simulationen
o Datenendpunkt zum Hochladen, Herunterladen und Léschen von Daten aus der

Datenbank
o Token Endpunkt zum Erstellen neuer Access Tokens flr Nutzer
. Authentifizierungsbibliothek mittels Tokens sowie AWS Cognito oder Microsoft Active
Directory
. Automatisierte Bereitstellung auf AWS mittels Terraform Skripten
. Credit- und Billing-System

Innerhalb von AP 3.1 wurde ein Workshop vorbereitet und abgehalten, um die von HQS im
Vorhaben entwickelte Cloud Ldsung zur Integration der Workflows innerhalb des Konsortiums
vorzustellen und den weiteren Mitgliedern den Zugang zu ermdglichen. AuRerdem wurde im
Workshop eine Einfihrung gegeben, wie HQS-Cloud genutzt werden kann fir das MANIQU
Vorhaben. Der Workshop wurde genutzt, um Partnern Konzepte der HQS Cloud Losung zu
erlautert. Dazu wurde in einem interaktiven Workshop Schritt fr Schritt das Erstellen und
Ausfuhren von Schemas, Tasks und Workflows mittels der HQS-Cloud durchgeftihrt.

Eigenschaften jenseits des Grundzustandes

Es wurden mehrere Methoden und Softwaretools zu diesem Aspekt entwickelt und
implementiert. Diese stellen wir im Folgenden vor.

Qolossal

Wir haben eine Methode zur Berechnung der Eigenschaften nicht wechselwirkender
Systeme mit einer GréR3e von bis zu Hunderten von Millionen von Gitterplatzen
entwickelt und im Software Tool Qolossal implementiert. Um dies zu ermoglichen wurde
eine Methode, die linear anstelle quadratisch mit der Anzahl Gitterplatze skaliert,
entwickelt. Bereits vorgesehene weitere technische Verbesserungen werden die
GroRRenbeschrankung auf einige Milliarden erhéhen. Mit Qolossal sind wir in der Lage,
Systeme in Gegenwart statischer Magnetfelder und/oder BCS-Typ-Paarungen zu
beschreiben. Unsere lineare Methode, die auf der Entwicklung der interessierenden
Grof3en und Observablen in Chebyshev-Polynomen basiert, erméglicht die Berechnung
von Eigenschaften jenseits des Grundzustandes wie der Zustandsdichte und der lokalen
Zustandsdichte sowie der Green‘schen Funktion des Systems. Daruber hinaus sind wir
in der Lage, Antwortfunktionen wie den elektrischen Gleichstrom-Leitfahigkeitstensor
durch Erweiterung der Kubo-Bastin-Formel zu berechnen. Diese Grol3en kdnnen sowohl
fur das urspriinglichen Gitter als auch fur ungeordnete Systeme bzw. Systeme mit
Unordnung berechnet werden.

Eine Beschreibung der lokalen Unordnung wurde entwickelt und zuséatzliche Typen, d. h.
Leerstellen, atomare Substitution usw., sind eine klare Erweiterung, die bereits getestet
wurde und in Zukunft umgesetzt werden soll. Zusatzlich wurde eine auf Stérungstheorie
basierende Methode fur lokale Unordnung in wechselwirkenden Systemen entwickelt.
Dies ist ein erster Schritt in Richtung einer besseren Beschreibung des Zusammenspiels
von Wechselwirkung und Unordnung und kénnte in Verbindung mit der oben erwdhnten
linearen Skalierungsmethodik zur Beschreibung von z.B. Halbleiterbauteilen Gber
mehrere Skalen, von quantenmechanisch fur kleine Ausschnitte bis zum vollen Device,
verwendet werden, bei denen verschiedene Regionen unterschiedlicher Komplexitat
miteinander in Kontakt stehen. Zuséatzlich haben wir den Bloch-Wellen-Ansatz mit der
linearen Skalierungsmethode kombiniert. Damit kann die Bandstruktur fur grof3e Gitter
einschlief3lich verschiedener Arten von Stérungen, wie Unordnung und strukturelle
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Defekte, berechnet werden. Durch die Kombination dieser Ansatze mit den Ergebnissen
der ab-initio-Teams kdnnen wir physikalische Grol3en ausgehend von der atomistischen
Beschreibung extrahieren.

Weitere Grél3en, die mit Qolossal berechnet werden kénnen, sind:

magnetische Suszeptibilitat oder Ladungs-Suszeptibilitat)

Eigenschaften fur Temperatur > 0

topologische Beitrage

chemisches Potential

Ladungstragerdichte

Grundzustandserwartungswerte beliebiger Operatoren

Lineare-Antwort fur benutzerdefinierte Operatoren und Stérungen (z.B.

Als Beispiele wurden die temperaturabhéngige Elektronenmobilitat in Graphen
(Abbildung 2) und die Leitfahigkeit des Haldane-Models (Abbildung 3) berechnet.
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Abbildung 2: Temperaturabhangige Elektronenmobilitdt von Graphen in Abhangigkeit der
Unordnungsstare W. Die Ergebnisse werden verglichen mit experimentellen Werten fir unterschiedlich
hergestelltes Graphen. Eine solche Rechnung kann Aufschluss Uber die Reinheit eines Samples geben.
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Abbildung 3: Leitfahigkeit Haldane Modell inklusive topologischer Beitrdge. Im Haldane Modell existiert
eine toplogisch geschitzte Chern-Isolator Phase, welche nur sichtbar ist, wenn topologische Beitrage
korrekt behandelt werden.

Lattice-2-Spin (Spin Mapper)

Aufgrund ihrer anti-kommutierenden Algebra stellt die Simulation von Fermionen (wie
Elektronen) eine grol3e Herausforderung fir Quantencomputer, insbesondere in der
NISQ-Ara, dar. Die Abbildung von (lokalen) fermionischen Systemen auf
Quantencomputer wird haufig mit der Jordan-Wigner-Transformation durchgefihrt. Das
lokale fermionische System wird dann als ein Spin-System mit langreichweitigen
Wechselwirkungen auf dem Quantencomputer dargestellt, was die Anzahl benétigter
Gatter in die HOhe treibt. Im Gegensatz dazu sind Spins und Qubits aus mathematischer
Sicht identische Objekte und eine Simulation von Spins daher wesentlich effizienter
machbar. Daher wurde untersucht, inwiefern sich korrelierte elektronische Systeme auf
physikalischer Basis (keine reine Transformation wie JWT) auf physikalische
Spinsysteme abbilden lassen, bzw. inwiefern Spin-Freiheitsgrade aus einem
fermionischen System extrahiert werden kénnen, um ein effizientes Simulieren zu
ermoglichen. Diese Abbildung ist mdglich fir elektronische Systeme, in denen
ungepaarte Elektronen auf Orbitalen lokalisiert werden und kann verwendet werden, um
intrinsische magnetische Eigenschaften oder Spin-dominierte Eigenschaften dieser
Systeme zu simulieren. Es wurde ein Tool entwickelt, das dabei anhand der Paritat der
Orbitale in eine optimale Orbital-Basis rotiert, spinartige Orbitale identifiziert und das
fermionische Elektronensystem in ein Spinsystem transformiert, welches an die
verbleibenden elektronischen Orbitale gekoppelt ist. Die verbliebenen elektronischen
Orbitale werden als nicht wechselwirkend betrachtet. Diese Form entspricht der Form,
wie sie fur den HQS-System-Bad Ansatz zur Simulation auf NISQ-Quantencomputern
notig ist. Diese Methode wurde in MANIQU als Alternative zu variationellen Verfahren
untersucht und angewendet.

Um ein Spinmodell aus einem korrelierten elektronischen System zu extrahieren, haben
wir einen zweistufigen Ansatz implementiert: (1) Identifizierung spinartiger Orbitale, (2)



eine verallgemeinerte Schrieffer-Wolff-Transformation zum Abbilden auf effektive
Spinmodelle.

Ein spinartiges Orbital zeichnet sich dadurch aus, dass immer genau ein Elektron dieses
Orbital besetzt. In diesem Fall kann der Spin dieses Elektrons als der Spin auf diesem
Orbital betrachtet werden. Allerdings reicht die Eigenschaft einer Einfachbesetzung des
Orbitals fur die Identifizierung spinartiger Orbitale nicht aus, da auch 50% doppelt
Besetzung und 50% kein Elektron auf einem Orbital im Mittel eine einfache Besetzung
ergeben. Stattdessen haben wir die Paritéat P = ™ eines Orbitals als eindeutiges Maf3
zur ldentifizierung von Spins identifiziert. Um diese zu bestimmen, fiihren wir eine, wenn
notig approximative, korrelierte Losung eines kleinen Clusters bzw. aktiven Raums
durch, berechnen die reduzierte Ein- und Zweiteilchen-Dichtematrix und daraus
schlief3lich die Paritaten. Nun fihren wir eine Orbitalrotation durch, um so viele Orbitale
wie mdoglich auf eine Paritat nahe -1 zu bringen, die wir dann als Spinorbitale
identifizieren kbnnen. Dies geschieht automatisch mittels nummerischer Optimierung.

Der zweite Schritt ist die Reduktion des fermionischen Systems auf ein Spin-System flr
die als spinartig identifizierten Orbitale. Dazu Wir haben die Schrieffer-Wolff-
Transformation von einer Methode fiir idealisierte Modelle zu einer Methode erweitert,
die die Vielzahl von Wechselwirkungen bewaltigen kann, die sich aus unserer
Transformation zu spindhnlichen Modellen, insbesondere fir quantenchemische
Systeme, ergeben.

Schlief3lich erhalten wir ein Modell, in dem wir die spindhnlichen Orbitale als Spin-
Orbitale und den Rest, falls noch Orbitale tbrig sind, als elektronisches Bad
beschreiben, die beide nur durch Spin-Austausch gekoppelt sind. Insbhesondere findes
kein elektronisches Hupfen auf bzw. von diesen Orbitalen statt. Der Hauptvorteil dieses
Ansatzes besteht darin, dass der stark korrelierte Teil nun durch Spins beschrieben
wird, was fur Quantencomputer sehr gut geeignet ist, wahrend das verbleibende Bad
selbst weitaus weniger korreliert ist und mit Standard-Naherungsverfahren angegangen
werden kann, was zu einem effektiven Modell fuihrt, das fir den Quantencomputer
geeignet ist.

Lattice-2-Spin wurde auch auf Molekiile angewendet, von denen einige von der BASF
definiert wurden. Die Anwendung von Lattice-2-Spin auf Molekule ist wesentlich
herausfordernder als fur Gittermodelle, da Molekiile 4-Index-Wechselwirkungen haben,
wahrend in Gittersystemen nur hubbardartige Dichte-Dichte Wechsel-wirkungen
betrachtet wurden. Eines der Beispiele, welche fir BASF untersucht wurden, ist
sogenanntes ,mikrosolvatisiertes Nickel(ll)-lon“ Ni(H,0),%* . Dabei handelt es sich um
ein stark-korreliertes System, welches ein Ubergangsmetall beinhaltet. Durch diese
Eigenschaften ist damit zu rechnen, dass das System einige spinartige Orbitale
beinhaltet. Gleichzeitig kann mit diesem System Ubergangsmetallchemie in Loésungen,
z.B. Katalyse, analysiert werden. Abbildung 4 zeigt die Orbitale des Systems sowie
deren Besetzung. Auffallig dabei sind die ungepaarten Elektronen in den d-Orbitalen
das Nickel. Diese sollten sich als lokalisierte Spins mittels Lattice-2-Spin auffinden
lassen.
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Abbildung 4: Spinzustande in mikrosolvatisiertem Nickel. Aufféllig sind die ungepaarten Elektronen in
den d-Zustanden des Ni durch das Ligandenfeld. Dadurch muss das System als stark-korreliert betrachtet
werden und sollte spinartige Orbitale haben.

Fur die Rechnung wurde zunéchst eine CASSCF Rechnung mit 8 Elektronen in 10
Orbitalen durchgefiihrt, um die reduzierten Einteilchen- und Zweiteilchendichtematrizen
zu bestimmen. AnschlieRend wurde Lattice-2-Spin genutzt, um mittels dieser
Dichtematrizen sowie Ein-Elektron- und Zwei-Elektronentermen des Molekls spinartige
Zustande zu finden. Dabei werden zwei spinartige Zustande gefunden, welche an die
verbleibenden, nicht-wechselwirkenden elektronischen Orbitalen mittels Hybridisierung
koppeln. Der von Lattice2Spin gefundene Hamiltonoperator nimmt damit folgende Form
an:

HlZS = HS +HB +HC

2
= Z(eiSiZ + A0S + Z(vi,qu;'c;lcpT + h.c.)+ Z Vi ap ST ChoCpo
i=1 iqp igp,o=T,1
+ 2 €4Ch0Cao
q,0=",1
Hier sind S;* Spinoperatoren der gefundenen lokalisierten Spins und ¢, elektronische
Vernichter im elektronischen Orbital g mit Spin ¢. Die v; 4, sind die
Hybridisierungskopplungen zwischen Spins und Elektronen. Betrachtet man die Spins
als ein offenes Quantensystem gekoppelt an eine fermionische Umgebung spielt die
Spektralfunktion, die ein Spin von der Umgebung aus nicht-wechselwirkenden

Elektronen sieht, eine entscheidende Rolle. Diese ist fir Kopplung in z-Richtung
definiert als

Sij = Z ([v4p] *vﬁpq)(ct;acqaczgacpa% (w)
ap

Wobei (AB),(w) zu verstehen ist als der fouriertransformierte Korrelator (AB(t)),
bezlglich des nichtwechselwirkenden Grundzustandes des fermionischen Bades. Diese
Spektralfunktion fur die Spins in mikrosolvatisiertem Nickel ist in Abbildung 5 dargestellt.
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Abbildung 5: Spektralfunktion fur mikrosolvatisiertes Nickel. Links: Rechnung nur im aktiven Raum (8
Elektronen in 10 Orbitalen). Rechts: Aktiver Raum sowie nicht-wechselwirkend betrachtet 50 Orbitale aus
dem inaktiven Raum. Man erkennt bei einer Energie von 0 Hartree Niederenergieanregungen, welche an
die Spins koppeln. Diese spielen bei einer Betrachtung als offenes System gekoppelt an ein Bad eine
entscheidende Rolle.

Damit wurde grundsétzlich demonstriert, dass Lattice-2-Spin ein Spin System aus einem
entsprechenden Molekul bestimmen und ein Spin-Bad System daraus generieren kann.
Dieses soll nun auf einem NISQ-Computer simuliert werden.

Validierung: System-Bad Methode flir BASF-Moleklile auf echter und simulierter Hardware

Lattice-2-Spin (L2S) ist ein innerhalb dieses Teilvorhabens entwickeltes Paket zur
physikalisch motivierten Abbildung von elektronischen Systemen auf Spinsysteme.
Diese Abbildung ist moglich fur elektronische Systeme, in denen ungepaarte Elektronen
auf Orbitalen lokalisiert werden. Im letzten Abschnitt wurde gezeigt, wie L2S erfolgreich
genutzt wurde, um Spinsysteme aus von der BASF bereitgestellten Molekildaten zu
extrahieren.

Von der BASF wurden fir die Demonstrationsrechnungen auf echter Quantenhardware
zwei weitere Molekile samt Berechnungen des aktiven Raumes zur Verfligung gestellt.
Dabei handelt es sich um Sauerstoff (O2) und einen ,Hydrated Fe(NTA) chelate
complex” (Fe(NTA)). Der Grundzustand von Sauerstoff ist ein Triplett Zustand mit zwei
energetisch nahe liegenden Singulett-Zustanden. Der niedrige, closed-shell, Singulett
Zustand wird von zwei Elektronen gebildet, die ein Orbital besetzen. Der
hoherenergetische open-shell Singulett Zustand wird durch zwei Elektronen gebildet, die
jeweils ein entartetes Orbital besetzen und anti-ferromagnetisch koppeln. Dies ist in
Abbildung 6 zu sehen (rote Pfeile). Dieses reichhaltige Spinverhalten macht Sauerstoff
zu einem interessanten Kandidaten flr unsern Ansatz, spinartige Orbitale zu finden und
diese auf ein Spin System abzubilden, welche ressourceneffizient auf NISQ-Hardware
implementiert werden kann.

Mittels L2S lassen sich diese spinartigen Orbitale des Sauerstoffs identifizieren. Je nach
Konfiguration von Sauerstoff erwartet man zwei oder kein spinartiges Orbital. Abbildung
7 zeigt Paritaten von Sauerstofforbitalen in der open-shell Singulett Konfiguration nach
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Optimierung durch L2S. Man erkennt zwei Orbitale mit Paritat -1. Dies sind Orbitale,

welche sich wie Spins verhalten und damit auf einen Spin Hamiltonian projiziert werden
konnen.

Molecular Orbital Molecular Orbital Molecular Orbital

Oxygen Oxygen Oxygen Oxygen

2p 2p

A, Iy + 3% -

Abbildung 62 Verschiedene Spin Konfigurationen von Sauerstoff. Rote Pfeile zeigen die Spin Ausrichtung
von Elektronen im p-Orbital.
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Abbildung 7 Lokale Paritat von Orbitalen des Sauerstoffs in Triplett Konfiguration nach Optimierung
durch L2S. Es werden 2 spinartige Orbitale (Paritét ca. -1) gefunden.

Fur Fe(NTA) wurden &hnliche Rechnungen durchgefiihrt. Dabei wurden je nach Konfiguration
des Komplexes unterschiedlich viele Spin Sites gefunden. Im Duplett Zustand ein Spin, im
Quartett Zustand drei und im Sextett Zustand funf Spins. Dieses Ergebnis wird intuitiv erwartet
und kann mittels L2S bestétigt werden. Zuséatzlich liefert L2S die optimale Basis hinsichtlich der
Ausgepragtheit des spinartigen Charakters der entsprechenden Orbitale.

2 https://en.wikipedia.org/wiki/Singlet_oxygen#/media/File:Molecular_orbital_scheme_for_the_three_forms_of_oxygen.png
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Zur Abbildung auf Spin Systeme fiir eine anschlieRende Rechnung auf Quantencomputern
wurde zunéchst auf eine alternative Methode zur Schrieffer Wolff Transformation
zuruickgegriffen. Dazu werden zunachst spinartige Orbitale identifiziert (siehe oben) und das
System anschlief3end in diesem Subraum auf konventionellen Computern geldst. Nun wird das
empirische Spinsystem

1
Hspin = —ZZJijUin
i>j
definiert. Die Kopplungsparameter J;; werden nun mit dem Singulett-Triplett Splitting der Orbitale
i und j optimiert. Die Parameter ergeben sich somit aus zweimal dem Austauschintegral
reduziert um mdgliches Tunneln der Elektronen zwischen den Orbitalen. Es wurde auch L2S
und die Schrieffer-Wolff Transformation genutzt, um ein Spin-Bad System anstelle des reinen
Spinsystems zu finden, welches auch den Einfluss der restlichen Orbitale und Elektronen auf die
Spins beinhaltet. Allerdings sind die entsprechenden Systeme komplexer als die empirisch
bestimmten Spinsysteme und erfordern daher bessere Quanten-Hardware. Daher wurden fir
die Berechnungen auf echter Hardware die einfacheren empirischen Modelle genutzt.

Das Ziel der Demonstration auf echter Quantenhardware ist die Berechnung des Spektrums der
Spinsysteme. Aus dem Spektrum konnen die Energien aller erlaubten Ubergange zwischen dem
gewahlten Startzustand und den weiteren Zustanden des Systems bestimmt werden wie in
Abbildung 8 fuir Fe(NTA) dargestellt.

E30 — Fe3 NTA

0 2 4 6 8 10
Frequency(Hartree/4]),,)

Abbildung 8 Simuliertes Spektrum des Fe(NTA) Komplexes mit den Ubergangsenergien zwischen
erlaubten Zustédnden (orangene Linien).

Zur Simulation des Spektrums muss ein Startzustand prapariert werden und anschlieRend eine
trotterisierte Zeitentwicklung durchgefiihrt werden. Die gemessenen zeitabhangigen
Observablen werden per FFT in den Frequenzraum transformiert. Die bendtigten Ressourcen
auf Quantenhardware lassen sich folgendermal3en abschétzen:

Bei der Verwendung von lonenfallen-Quantencomputern kann jede Spin-Spin-Wechselwirkung
in 3 Mglmer—-Sgrensen-Gatter (MS-Gatter) sowie zusatzlichen ein-Qubit-Gatter zerlegt werden.
Dies gilt sowohl fiir den Fall von MS-Gattern mit festen Winkeln als auch fiir die Verwendung
von MS-Gattern mit variablen Winkeln. Eine Parallelisierung ist auf dieser Hardware nicht
moglich, wird aber auch nicht benétigt, da wir im Leerlauf kaum Rauschen haben. Bei
Verwendung supraleitender Hardware kann jede Spin-Spin-Wechselwirkung in 3 CNOT- oder

13



CZ-Gatter (mit zusatzlichen Ein-Qubit-Gattern) zerlegt werden. Wichtig ist, dass hier das
Rauschen auch auf inaktive Qubits wirkt.

Wir simulieren das Spin-Spektrum von Sauerstoff und Fe(NTA) auf der lonenfalle von lonQ
mittels AWS Braket sowie den HQS Open-Source Tools Qoqo?® und Qoqo-for-Braket®.
AuRerdem wird eine Simulation der Quantenalgorithmen mittels Qogqo und Qogo-Quest
>durchgefiihrt. Der verwendete Quantenschaltkreis zur Berechnung des ersten Zeitschrittes ist in
Abbildung 9 dargestellt. Fur zwei Spins ergeben sich fur einen Trotterschritt drei Zwei-Qubit-
Gatter und fur drei Spins neun Zwei-Qubit-Gatter.

il::]!i[r:; ]k R.—3) — R 5GP ) GPi2-3) l.a?t
MIS(E) S M)
gt iii]'il_l'."-_,_l- | — 2

—{A:(5) 1 GPi2(3) |
Abbildung 9 Quantenschaltkreis fiir die Berechnung des Spektrums fiir 2 Spins mit einem Trotterschritt.
Fur langere Zeiten wird der mittlere Block fiir einen Trotterschritt entsprechend oft wiederholt.

Die Ergebnisse fir Sauerstoff sind in Abbildung 10 und die Ergebnisse fiir Fe(NTA) in
Abbildung 11 dargestellt. Das Fehlen des mittleren Peaks bei simuliertem und echtem
Quantencomputer liegt am gewdahlten Startzustand und ist kein Fehler. Fir zwei Spins
(Sauerstoff) ist eine sehr gute Ubereinstimmung aller Ergebnisse zu sehen. Bei drei Spins
musste die Anzahl der Trotterschritte auf der echten Hardware drastisch reduziert werden. Der
dadurch induzierte Trotterfehler fiihrt zu einem Verschieben der Peaks gegentber den
Referenzsimulationen. Ansonsten werden auch in dieser Simulation die relevanten Merkmale
des Fe(NTA) Spektrum korrekt reproduziert.

Es wird mit der BASF an einer gemeinsamen Publikation der Ergebnisse dieser Validierung auf
echter Quantenhardware gearbeitet.

3 https://github.com/HQ Squantumsimulations/goqo

4 https://github.com/HQ Squantumsimulations/qoqo-for-braket

5 https://github.com/HQ Squantumsimulations/gogo-quest
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Abbildung 10 Spektrum fiir Sauerstoff (2 Spins) mittels exakter Rechnung (schwarz), simuliertem
Quantencomputer (orange) und auf lonQ (gruin). Fir die Quantenrechnungen wurden maximal 81
Trotterschritte mit einem Zeitschritt von 0,35 genutzt.

% 1.0 — FesNTA
= = irect solver
@) = 0 t
30.8 — —Iol;%SAr\a
w

0.6

0.4

0.2

0.0

[ [ [ [ [
—0.10 —0.05 0.00 0.05 0.10
Hartree

Abbildung 11 Spektrum fur Fe(NTA) (3 Spins) mittels exakter Rechnung (schwarz), simuliertem
Quantencomputer (orange) und auf lonQ (grtin). Fur die lonQ Rechnung wurden maximal 41
Trotterschritte mit einem Zeitschritt von 0,38 genutzt. Fir die simulierte Rechnung wurden 501
Trotterschritte mit Zeitschritt 0.12 genutzt.
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Weitere Arbeiten zur Verbesserung der Integration des Gesamtworkflows
Verbesserung Active Space Finder

HQS hat bereits vor dem MANIQU Vorhaben ein open-source Tool (Active Space Finder, ASF)
zum automatischen Finden sogenannter aktiver Raume flr korrelierte Berechnungen (post-
Hartree-Fock) fir Quantenchemie entwickelt. Das Auffinden aktiver Raume ist der erste Schritt
um eine ab-initio Rechnung auf einem Quantencomputer fiir Molekile vorzubereiten. Der ASF
wird von Partnern in MANIQU genutzt und wurde im Rahmen des Projektes verbessert.

Der ASF nutzt PySCF® und den DMRG Solver Block’ zur Bestimmung von Orbitalen, welche fuir
eine korrelierte Rechnung relevant sind. Im Rahmen von AP 1.1 wurde der ASF nun einem
Update unterzogen, mit dem die aktuellen Versionen von PySCF und Block (von Version 1.5 zu
Versionen ab Version 2.0) genutzt werden. Damit wird eine leichtere Integration in bestehende
Workflows der Partner, insbesondere der BASF, zur Vorbereitung von Rechnungen auf
Quantenhardware erleichtert.

Weiterhin wurde die Codequalitat des ASF verbessert. Insbesondere wurden existierende
Unittests verbessert sowie zuséatzliche Unittests geschrieben, um den Anderungen beziiglich
aktueller Versionen von PySCF und Block Rechnung zu tragen.

Der ASF steht als open source Tool zur Verfligung und wird von anderen Parteien in
Forschungsprojekten verwendet. HQS arbeitet aktiv weiter an der Verbesserung des Tools.

Remex

Die Erforschung potenzieller Energieflachen (PES) von Molekulen und Materialien ist eine
wesentliche Aufgabe der theoretischen Chemie: Sie zeigt stabile Strukturen und
Reaktionsmerkmale wie Reaktionsgeschwindigkeiten und -mechanismen auf. Genaue PES fir
Bereiche, in denen kovalente Bindungen im Verlauf von Reaktionen aufgebrochen werden,
konnen mit Methoden erhalten werden, die starke (statische) Korrelationen mit einbeziehen, ein
vielversprechender Einstiegspunkt fir Quantencomputer. Um die Anzahl der Aufrufe von
Quantencomputern zu minimieren, ist es wiinschenswert, PES effizient und autonom erforschen
zu konnen. Fur viele wichtige Systeme ist dies mit der folgenden Strategie moglich:

1. die Komplexitat auf einige relevante Freiheitsgrade (bekannt als chemisch motivierte
kollektive Variablen, z.B. bestimmte Abstande) reduzieren

2. niedrigdimensionale PES auf dem Gitter mithilfe von Quantencomputeralgorithmen (oder
einer Proxy-Methode) berechnen und sie durch eine kontinuierliche Funktion anpassen

3. die resultierende PES autonom erforschen, d. h. ohne Einbeziehung von Berechnungen der
Elektronenstruktur

Um das letztgenannte Ziel zu erreichen, haben wir das ReMeX-Paket entwickelt.

ReMeX ist in Python geschrieben und kann PES untersuchen, die als aufrufbare Funktion
bereitgestellt werden. Es unterstitzt sowohl analytische als auch numerische Energiegradienten
und Hessematrizen und verfugt Uber die folgenden Funktionen:

1. Optimierer fiir lokale Minima und Ubergangszustande (TS);

2. Nudged-Elastic-Band-Methode (NEB) zur Ermittlung des Reaktionspfads mit minimaler
Energie;

6 https://pyscf.org/

7 https://github.com/sanshar/Block
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3. Verfolgung der intrinsischen Reaktionskoordinate (IRC) ausgehend vom optimierten TS

Wir fuhrten eine Fallstudie zur Dissoziation von molekularem Sauerstoff auf der Al(111)-
Oberflache durch. Die PES wurde auf zwei Dimensionen reduziert, die durch die beiden
Abstande in Abbildung 12 definiert sind.

Die PES wurde auf dem Gitter unter Verwendung der Dichtefunktionaltheorie als Ersatz fiir

einen Quantencomputer berechnet, angepasst und mit ReMeX untersucht, wie in Abbildung 13
dargestellt.

r(0-0)

Abbildung 12 Sauerstoff auf einer Aluminiumoberflache mit kollektiven Variablen (Abstéande Al-O und O-
0).
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Abbildung 13 PES-Exploration mit Remex
Poor-man’s-U

Eine Mdglichkeit, die Anzahl der Quantencomputer-Aufrufe bei der Simulation von
Materialien und/oder die Anzahl bendgtigter Gatter und Qubits zu reduzieren, ist die
Verwendung vereinfachter elektronischer Strukturmodelle, wie z. B. des Hubbard-
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Modells. Das Hubbard-Modell modelliert die Elektron-Elektron-Wechselwirkung tber
Dichte-Dichte Wechselwirkungen und einen effizienten Parameter, der als Hubbard-U
bekannt ist. Das Hubbard-Modell wird als Korrektur zur Dichtefunktionaltheorie (DFT)
hinzugefligt und ermoglicht genaue Berechnungen zu einem moderaten Rechenpreis.
Der Wert von U definiert die Genauigkeit der Modelle, ist jedoch systemspezifisch und
wird oft empirisch definiert, obwohl es systematische Mdglichkeiten gibt, ihn zu
berechnen.

Fur ein endliches Ubergangsmetallsystem kann man den Hubbard-U-Parameter als die
Energie der Redoxreaktion berechnen:

2dN = 24Nt 4 2gNt
Woraus sich folgendes ergibt:
Usn = Egner + Egn-1 — 2E N

wobei E die Energien der entsprechenden Zustande sind. Um U zu erhalten, missen
also nur drei Energien des Systems in einem gegebenen Ladungs- und Spinzustand
(d™) und des Systems plus und minus ein Elektron berechnet werden. Dies ist nur fur
die molekularen (endlichen) Systeme sinnvoll, bei denen die Gesamtladung eindeutig
definiert ist. Durch die Auswahl eines repréasentativen Clusters mit einem d-Metallkern
aus einem periodischen System kann man also den Hubbard-Parameter berechnen, der
sich mithilfe einfacher molekularer Quantenchemie auf klassischen Computern auf das
Volumenmaterial Ubertragen lasst.

Das Verfahren wurde fur 2-dimensionales Chrom-lodid getestet. Chrom(lll)-lodid ist ein
vielversprechendes zweidimensionales magnetisches Material fir Spintronik und andere
Anwendungen. Wir haben es als Fallstudie fur den oben beschriebenen vereinfachten
Hubbard-Ansatz ausgewahlt. Wir haben einen annéahernd oktaedrischen Cluster
CrI;~ aus dem zweidimensionalen Material ausgeschnitten, um molekulare DFT-
Simulationen durchzufihren. Zuséatzlich haben wir den Hubbard-Parameter fur ein
reines Chrom-lon, Cr3*, und fir den Cluster berechnet, der in klassische
elektrostatische Ladungen eingebettet ist (elektrostatische Einbettung), die aus der
Berechnung des Bulk-Materials abgeleitet wurden.
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Abbildung 14 Cluster far Chrom(lll)-iodid.
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Abbildung 15 Energien verschiedener Ladungszustande fiir CriX*, berechnet mit elektrostatischer
Einbettung, die zur Berechnung des U-Parameters mit Gleichung (2) verwendet wird. Die Berechnungen
wurden im restricted Open-Shell-Kohm-Sham-Formalismus (ROKS) mit PBE-Funktional durchgefuhrt.
Jlarge“ und ,small“ sind die Groflen klassischer Punktladungs-Subsysteme, die fur die elektrostatische
Einbettung verwendet werden.

Die daraus resultierenden U-Werte sind in Tabelle 1 aufgefihrt. Es ist offensichtlich,
dass die Vernachlassigung aller Umgebungseinflisse des Clusters nicht die
Systemspezifika widerspiegelt, was zu einem unangemessenen U-Wert fihrt. Die
Ergebnisse fur den Cluster mit und ohne elektrostatische Einbettung sind konsistent:
Durch die Einbeziehung weiterer Umwelteinfliisse wird der berechnete U-Wert auf
angemessene Werte reduziert, was fur den CrIZ™-Cluster bereits erreicht wird:

system U (eV)
cr3t 19.06
Ccri2- 5.86
CrE~ + charges 5.49

Kinstliche Intelligenz zur Unterstitzung bei Quantensimulationen

Eine grofl3e Herausforderung beim Ausflihren von Quantensimulationen, welche auch im Projekt
immer wieder klar wurde, ist das Erstellen von Input Daten fur verschiedene Bibliotheken bzw.
das Austauschen von Daten zwischen verschiedenen Bibliotheken sowie generell das Erstellen
physikalischer Modelle aus Beschreibungen, Publikationen oder ab-initio Rechnungen. Eine
mdogliche Losung dieser Herausforderung ist das Ausnutzen von kinstlicher Intelligenz. Im
Teilvorhaben wurde untersucht, inwiefern large-language Modelle (LLM) wie Chat-GPT genutzt
werden kdnnen, um mittels Vorgaben von Datenstrukturen Input Daten fur Software Tools zu
erzeugen. Daflr wurde ein Prototyp entwickelt, welcher Nutzereingaben in natirlicher Sprache
Ubersetzt und in Input fiir das vorher im Teilvorhaben entwickelte Tool Qolossal zu erzeugen.
Dieses Al-Tool kann auch eine einfache Berechnung mittels der HQS-Simulationssoftware und
dem generierten Input ausfihren (eine Bandstrukturberechnung).

Wichtigste Positionen des zahlenmaBigen Nachweises

Die Hauptkosten des Projekts waren Personalkosten. HQS hat tber die Laufzeit
durchschnittlich 3,5 Vollzeitbeschaftigte Uber MANIQU finanziert. Ein weiterer grol3er
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Kostenpunkt war der externe Dienstleister Inovex, der HQS bei der Entwicklung der
Gesamtintegration insbesondere Automatisierung des Deployments, REST Schnittstelle
und Authentifizierungs- sowie Credit-System unterstitzte. Au3erdem entstanden Kosten
durch das Hosten der Workflow Software auf AWS sowie Rechnungen auf lon-Q (auch
AWS).

Notwendigkeit und Angemessenheit der geleisteten Arbeit

Stark korrelierte Elektronensysteme sind von grofl3er Bedeutung flr industrielle
Anwendungen. Diese bezeichnen meist Ubergangsmetallhaltige Materialien,
insbesondere Oxide, deren Eigenschaften sich selbst mit den besten derzeit
verfugbaren Naherungsmethoden auf existierenden Computern nicht mit der
notwendigen Genauigkeit berechnen lassen. Auf einem Quantencomputer hingegen
konnen fundamental neue Methoden verwendet werden, die in Kombination mit
geeigneter Quantenhardware eine hochgenaue Simulation erlauben. Derartige Chemie-
oder Materialsimulationen kdnnen die Entwicklungsprozesse von Materialien und
Substanzen revolutionar beschleunigen. Dies kann zu einem signifikanten
Wettbewerbsvorteil fihren, da sich wichtige Ubergangsmetallhaltige Produkte der
Industrieteilnehmer Bosch und BASF, wie beispielsweise Sensoren, Brennstoffzellen,
Katalysatoren und komplexbildende Molektle, besser verstehen und mit einem
Minimum an kostspieligen Experimenten gezielt per hochgenauer Computersimulation
weiter fur die Anwendung optimieren lassen.

Gleichzeitig befindet sich die Entwicklung von Quantencomputern momentan noch in
einem frihen Stadium. In der bisher existierenden akademischen Literatur wurde im
Bereich der chemischen Fragestellungen nur die Losungen sehr kleiner modellartiger
Systeme gezeigt. Bisher konnte noch kein Vorteil gegentiber der in der Praxis benutzen
Vorgehensweisen demonstriert werden konnte. Es ist daher trotz des enormen
Potentials schwer absehbar, wann diese Technologie gewinnbringend durch HQS als
Software vermarktet werden kann. Dies macht dieses Thema fiir ein Unternehmen sehr
risikoreich.

Die hier geleisteten Arbeiten filhren zur Etablierung von Software und Methoden zur
Materialsimulation auf Quantencomputern, welche eine schnelle Adaption der
Technologie fir Industrieunternehmen ermdéglicht, sobald die entsprechende Hardware
verfugbar ist. Damit wird gewdahrleistet, dass deutsche und europaische Unternehmen
die Chance haben, diese Zukunftstechnologie zu adaptieren und einen Vorteil
gegenuber US-Amerikanischen oder chinesischen Mitbewerbern zu erarbeiten.

Voraussichtlicher Nutzen und Verwertbarkeit des Ergebnisses

Die gewonnenen Erkenntnisse beziiglich der aktuellen Fahigkeiten von NISQ-Hardware lassen
sich in konkrete ldeen zur Entwicklung passender Anwendungen ummuinzen. HQS hat
basierend auf Erkenntnissen der in MANIQU entwickelten Software-Produkte im Bereich
Quantencomputing und Materialsimulation auf Quantencomputern entwickelt, die mittlerweile
kommerziell verfligbar sind. Im Einzelnen handelt es sich dabei um folgende in MANIQU
entwickelte Software.
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HQS hat basierend auf Erkenntnissen der in MANIQU entwickelten Workflow und Cloud Lésung
eine neue CloudIésung 8entwickelt. Diese basiert teilweise direkt auf den hier entwickelten
Bibliotheken (Terraform, Authentifizierung, Credit-System) und teilweise auf Neuentwicklungen,
in denen die in MANIQU gewonnenen Erkenntnisse genutzt wurden, um eine verbesserte
Version zu erzeugen. Insbesondere das Workflowsystem wurde stark angepasst und in ein
neues Task-System uberfuhrt. Mit diesem lassen sich auch grof3e Batches and Tasks z.B. fur
Simulationen schnell und parallel auf skalierenden Cloudressourcen ausfiihren. Die so
entwickelte Cloudlésung ist produktiv im Einsatz und wird sowohl fir interne F&E,
Kundenprojekte, Grant-Abwicklung (z.B. QUASAR) als auch von Kunden von HQS genutzt.

Qolossal wurde bei HQS weiterentwickelt, um die Qualitat fur ein kommerzielles
Softwareprodukt zu erreichen. Qolossal wurde mittlerweile in HQS’ Software HQStage
integriert und wird kommerziell vertrieben. Auf3erdem wurden Qolossal-Lizenzen an
Kunden verkauft.

Lattice-2-Spin wurde bei HQS weiterentwickelt, um die Qualitat fiir ein kommerzielles
Softwareprodukt zu erreichen und verbesserte Methoden zu integrieren. L2S wurde
mittlerweile als HQS Spin Mapper in HQS’ Software HQStage integriert und wird
kommerziell vertrieben. Es wurden Lizenzen an Kunden verkauft. Aul3erdem wird der
HQS Spin Mapper aktiv in Kundenprojekten und interner F&E genutzt und fur
wissenschaftliche Arbeiten, die bereits in Publikationen miindeten.®

Basierend auf den Erkenntnissen und dem hier entwickelten Prototypen wurde die Idee eines Ki
basierten Modeling Assistent von HQS weiterentwickelt. Dies resultierte im HQS Modeling
Assistant der auf HQStage fur Kunden verflgbar ist. HQS plant weitere spezifische Assistenten
zu entwickeln und diese in Kundenprojekten zu verwenden. Auf3erdem wurde ein Patent fir den
Modeling Assistenten eingereicht, wobei die spezifischen zur Patentierung eingereichten Ideen
aulRerhalb von MANIQU entstanden sind.

Wahrend der Durchfuhrung des Vorhabens bekannt gewordener Fortschritt auf dem
Gebiet des Vorhabens

Quantencomputing ist ein sich enorm schnell entwickelndes Feld. Wir haben die
Ergebnisse anderer jedoch stets verfolgt und in unsere Arbeit einflie3en lassen, dadurch
sind wir auch davon Uberzeugt, dass unsere Arbeitsergebnisse originell sind.

Veroffentlichungen

arXiv:2404.18691

Efficient Random Phase Approximation for Diradicals

Reza G. Shirazi, Vladimir V. Rybkin, Michael Marthaler, Dmitry S. Golubev

We apply the analytically solvable model of two electrons in two orbitals to diradical
molecules, characterized by two unpaired electrons. The effect of the doubly occupied
and empty orbitals is taken into account by means of random phase approximation
(RPA). We show that in the static limit the direct RPA leads to the renormalization of the

8 https://cloud.quantumsimulations.de
9

arXiv:2404.18787, arXiv:2404.18691

21


https://arxiv.org/abs/2404.18691
https://arxiv.org/abs/2404.18691
https://cloud.quantumsimulations.de/
https://arxiv.org/abs/2404.18787
https://arxiv.org/abs/2404.18691

parameters of the two-orbital model. We test our model by comparing its predictions for
the singlet-triplet splitting with the results from multi-reference CASSCF and NEVPT2
simulations for a set of ten molecules. We find that, for the whole set, the average
relative difference between the singlet-triplet gaps predicted by the RPA-corrected two-
orbital model and by NEVPT2 is about 40%. For the five molecules with the smallest
singlet-triplet splitting the accuracy is better than 20%.

Geplante Veroffentlichungen

Es ist geplant, die auf lon-Q durchgefiihrten Rechnungen und den dazugehdrigen Spin-
Mapper Workflow zu publizieren.
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