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Zusammenfassung

Diese Dissertationsschrift ist dem Bereich des Quantencomputings zuzuordnen, einem
Forschungsschwerpunkt der innovativen Quanteninformationstheorie. Dokumentiert wird
die Entwicklung eines neuen Realisierungsansatzes auf dem Gebiet des Molekularen
Quantencomputings in einem Ensemble. Bei diesem werden die Qubits mittels Mo-
lektilschwingungen definiert. Als Quantengatter dienen geformte Femtosekunden Laser-
pulse im Infrarot. Diese werden mit Hilfe der sog. Optimal Control Theorie berechnet.

Die intramolekulare Wechselwirkung zwischen verschiedenen Qubits ist bei Molekularem
Quantencomputing eine System-émhnte Eigenschatft, die sich in den Charakteristika der
Schwingungseigenfunktionen augdkt. Die Wechselwirkung ist elektromagnetischer Na-

tur und wirduber die Bindungen im Molek vermittelt.

Als zweidimensionales Modellsystem dient das Acetylenmid|elessen IR-aktive Moden

der cis-Biegeschwingung und der asymmetrischen CH-Streckschwingung zur Definition
der Qubits herangezogen werden. Die Berechnung der Pot&afsowie des Dipolmo-
mentes des MolaKs erfolgt mittelsab initio-Methoden und entdt daher alle Informa-
tionenber molekulare Charakteristika der elektronischen und der Kernbewegung sowie
ihrer Wechselwirkungen.

Der Deutsch-Katalog kann bei Molekularem Quantencomputingllenverden: Der
Praparationsschritt eines ausg#dviten Anfangszustandes ist mit geformten Laserpulsen
wahlweise naglich fur die Fundamentalen, Obénte und Kombinationsmoden. Zur Zu-
standsdetektiondnnen Standardverfahren der Laserdiagnostik eingesetzt werden, wie bei-
spielsweise LIF, SEP oder REMPI.

Ein universell einsetzbarer Satz von Quantengattern wurde mit Hilfe der Optimal Control
Theorie berechnet, deren Funktional zu diesem Zweck auf ein Multi-Target Funktional er-
weitert wurde. Die erzielten Ausbeuten liegen je nachgdem Qubitsystem im Bereich

von =88% bzw.=>94%.

Bei den erhaltenen Quantengattern handelt es sich um geformte Laserpulse auf der Fem-
tosekundenzeitskala. Eine Berechnung der Maskenfunktionen, dem Bindeglied zwischen
Theorie und Experiment, ergabrfsie eine handhabbare innere Kompléit

Der intramolekulare Mechanismus der Quantengatter beruht auf einer zwischenzeitlichen
Obertonanregung im Moléi, die einem Leiterschema folgt.

Weiterfuhrende Untersuchungen wiesen die Basissatz@magipkeit der Quantengatter
nach, und der Deutsch-Jozsa-Algorithmus wurde erfolgreich simuliert.

Als mogliche Quellen der Dekd@renz wurden $if3e zwischen Moleen und Resonanzen
untersucht. St3e erweisen sich als vernaagssigbar, in anharmonischer Resonanz befind-
liche Schwingungseigenzaside kbnnen ebenfalls hochselektivgpariert und kontrolliert
werden. Deko#renz ist also keine Kernschwierigkeit.

Molekulares Quantencomputinggsentiert sich somit insgesamt als neuer, realistischer
und vielversprechender Ansatz, dessen experimenteller Realisierung man erwartungsvoll
entgegenblicken darf.
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1

Einleitung

Begrindet von Max Planck im Jahre 1900, erlebte die Quantenmechanik ihre erste grolie
Blutezeit in der ersten &lfte des vorangegangenen Jahrhunderts. Nachdem sie lange Jahre
der reinen Grundlagenforschung zuzuordnen war, hielt sie inlehgeyen Vergangenheit
Einzug in die technischen Errungenschaften unserer Zivilisation. In gewisser Weisé geh
diese faszinierende Theorie mittlerweile zum technischen und kulturellen Allgemeingut
einer ganzen Generation.

Dennoch ist die Quantenmechanik ein physikalisches Forschungsgebiet, das zu jeder Zeit
den Geist - und die Geiiter - bewegt hat. Der Wunsch nach ihrem tieferen éerdhis

ist in der Physikergemeinde tief verwurzelt und bis zum heutigen Tage nur unvollkommen
erreicht.

Um zu einem besseren Veisdnis quantenmechanischer Systeme zu gelangen, ist es hilf-
reich, sie zu simulieren. Solche Simulationen sind aufgrund der Quantenparalieilit
klassischen Mittelraul3erst aufwendig. Richard Feynman schlug deshalb vor, quanten-
mechanische Systeme selbst mit der ihnen innewohnenden Quantenpéiraiteitver-
schiankung zu Simulationen heranzuziehéen [19]. Allerdings hatte er an der praktischen
Realisierbarkeit seines Vorschlages in naher Zukunft erhebliche Zweifel.

Kurze Zeit sgter gelangte auch der Physiker David Deutsch zur Quantenmechanik, und
zwar auf seiner Suche nach einer universellen Rechenmaschine, die jedes endliche reali-
sierbare System exakt simulierearite (strenge Church-Turing-Hypothese] [15]).

Die Bedeutung eines solchen Quantencomputers war somit erkannt. Und dennoch lag diese
revolutiorare ldee zuachst brach. Es fehlten die entscheidenden Ideen zur Realisierung
einer solchen Rechenmaschine.

Grundsatzlich gesucht war ein physikalisches System, mit dessen Hilfe die quantenmecha-
nische Informationseinheit, das Qubit, kodiert werden konnte. Dio&tgr Schwierigkeit
bestand jedoch im Auffinden einer steuerbaren Wechselwirkung zwischen verschiedenen
Qubits, um logische Operationen vornehmen aaren. Die Implementierung eines sog.
universellen Satzes von Quantengattern garantierte dielAdsdrkeit eines jeden Quan-
tenalgorithmus.

Im Jahre 1995 unterbreiteten I. Cirac und P. Zoller den ersten Vorschlag zur Realisierung
eines Quantencomputers mittels lonen in Paul-Falien [11]. Der Bann war gebrochen: Zahl-
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10 1 Einleitung

reiche weitere Vorschlge wurden seitdem erarbeitet und erste Experimente wurden durch-
gefuhrt. Die bekanntesten Aatze beruhen auf lonenfallen-[1T,1 49], Hohlraum- Quan-
tenelektrodynamik[[8], NMR-Techniken130,143], Quantenpunkten [75] und Makroato-
men [4].

Auch andere Zweige der Quantenmechanik erfuhigazlich einen ungeahnten Auftrieb.
Gedankengnge, die vormals geradezu verp waren oder als unaglich galten, wurden

neu bzw. zu Ende gedacht. Ein Paradebeispielimést die Entwicklung der Quantentele-
portation [2,[6]. Aber auch die Quantenkryptographie zurdasichererlUbertragung von
Nachrichten erlebte einen ungeahnten Innovationsschub [3]. Im Falle des Quantencompu-
tings ist nach wie vor offen, welcher Ansatz letztlich die beste Realisierung erlaubt.

Im Rahmen dieser Arbeit wird die Entwicklung eines neuen Ansatzes auf dem Gebiet des
Molekularen Quantencomputings nachgezeichnet. Entstanden ist diese Idee nach Vorar-
beiten auf dem Gebiet der Molekularen Reaktionskontrolle mit Hilfe von Femtosekunden
Laserpulsen. Die sog. Femtochemihlt zu den derzeit innovativsten Forschungsrich-
tungen. Einer ihrer Pioniere, A. Zewail, wurdé fseine bahnbrechenden experimentellen
Arbeiten erst Kirzlich mit dem Nobelpreisiir Chemie geehrf[76].

Den Ausgangspunkt der vorliegenden Arbeit bildeten Untersuchungen zur selektiven
Schwingungszustandsjparation von Acetylen. Hierzu wurden sog. geformte Femtose-
kunden Laserpulse im Infrarot eingesetzt, die mittels der sog. Optimal Control Theorie
berechnet werden konnten.

Im Oktober 2000 schliel3lich wies die Idee zu Molekularem Quantencomputing dieser Ar-
beit eine weitergehende Zielrichtung. Bei diesem neuen Ansatz zum Quantencomputing
werden die Qubitsiber Molekilschwingungen definiert und die geformten Laserpulse zu
ihren Manipulationen als Quantengatter eingesetzt.

Nach einer Einfihrung in die Methodik werden im Rahmen dieser Dissertationsschrift
die verschiedenen Entwicklungsschritte des neuen Molekularen Quantencomputings dar-
gelegt. Begonnen wird mit Fragen der Zustargaration und Zustandsdetektion.
Anschlie3end werden erste logische Operationen untersucht, die wichtige Hinweise zur
Konstruktion von globalen Quantengattern liefern. Nach einer Erweiterung des bisher ver-
wendeten Optimal Control Funktionals hin zu einem Multi-Target Funktional werden in
zwei verschiedenen Zwei-Qubitsystemen universedliz &von Quantengattern berechnet.
Ihre Struktur und Wirkungsweise wird eingehend untersucht.

Nach einzelnen logischen Operationen erfolgt der Schritt zur Realisierung eines Algorith-
mus. Der Deutsch-Jozsa-Algorithmus, dem die Rolle eines ersten Demonstrationsalgorith-
mus zu#llt, wird mittels Molekularem Quantencomputing simuliert.

Abschliel3end werden die wichtigsten Fragenuagizh einer tatéchlichen Realisierung

von Molekularem Quantencomputing diskutiert. Hierahlen u.a. Dekadirenz und Ska-
lierungsverhalten.
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2

Theoretischer Hintergrund

Diese Dissertationsschrift besdtigt sich mit der Entwickung von Molekularem Quanten-
computing, eines neuen vielversprechenden Ansatzes zur Realisierung eines Quantencom-
puters. Zur Definition der Qubits werden Schwingungsadé von Moleklen herange-
zogen, die sich zeitlich unter der Einwirkung von Laserpulsen entwickeln.

Die theoretischen Untersuchungen dieser ®oge basieren im wesentlichen auf quan-
tenchemischeab initio Methoden und numerischer molekularer Quantendynamik sowie
Optimal Control Theorie (OCT). Einedberblicktiber die Grundlagen zu diesen Themen
vermittelt dieses Kapitel.

Begonnen wird mit einer kurzen Darstellung der Quantenchemie und den mit ihrer Hil-
fe berechnetemb initio Potentialfaichen, die den Ausgangspunkt der hier vorgestellten
Untersuchung bilden. Weiteiifirt uns der Weg zur Berechnung von stafieen Schwin-
gungseigenzuahden auf diesen Hypeithen, deren zeitliche Entwicklung schlief3lich mit
Hilfe der Quantendynamik beschrieben werden kann.

Das Einstrahlen eines Laserfeldes in ein molekulares System stelltaiffenen Eingriff

dar, der sich auf die zeitliche Entwicklung von Schwingungsbewegungen auswirkt. Eine
gezielte Steuerung dieser Dynamik isbgtich durch Verwendung der OCT, die es erlaubt,
entsprechende Laserpulse zu formen, déespals Quantengatter Verwendung finden wer-
den. OCT soll deshalb auch in ihren Gruiiden in diesem Kapitel dargelegt werden.

2.1 Quantenchemie und ab initio Potentialfl  &chen

Die Quantenchemie untersucht die elektronischen Eigenschaften chemischer Systeme,
welche Aufschlul? lieferiber Bindungseigenschaften, Geometrien und Anregungs- und
lonisierungsenergien sowider andere wesentliche Kenibgen eines Moldls wie bei-
spielsweise Dipolmomente und Rotationskonstanten. Grundlage einer jeden quantenche-
mischen Untersuchung ist di@kung der zeitunal@imgigen Schadingergleichung

HVU = EV. (2.1)

13



14 2 Theoretischer Hintergrund

Der molekulare Hamiltonoperatéf setzt sich (unter Vernaddsigung relativistischer Ef-
fekte und Spineffekte) aus folgenden Anteilen zusammen:

H = Tel + Tnuc + V;)l + Vnuc + V:al,nuc- (22)

Die kinetischen Anteileniir die Elektroneriy, und fur die KerneT,,,. berechnen sich (in
atomaren Einheiten) geiff]

1
Ta=-Y —02 (2.3)
- 2m;
1
T, :-E —0? 2.4
nuc - 2mkaxk ( )

und die potentiellen Anteile aufgrund der Coulomb-WechselwirkumrgHiektronenl,
bzw. KerneV,,. genafd

Vo= &0 (2.5)
i<j ig
dkq
Vige = Y | =2, 2.6
; o (2.6)

Der elektrostatische Wechselwirkungsterm zwischen Elektronen und Nuklégngner-

gibt sich zu .
k

V;)l,nuc Z ; Tk . (27)
Dabei bezeichnet;; den Abstand zwischen den Teilcheand £ mit den Ladunge; .
Zur Losung der molekularen Sdidingergleichung ist in der Quantenchemie Bigrn-
Oppenheimer-Bherungvon zentraler Bedeutung. Sie beruht auf der Tatsache, dal3 sich
in einem Molekil die Elektronen auf einer etwa hundertfach schnelleren Zeitskala bewe-
gen als die massereicheren Kerne. In gutah&ung bewegen sich die Elektronen also
um eine statische Kernkonfiguration, oder, anders betrachtet, die Kerne bewegen sich in
einem zeitlich gemittelten Potentialfeld der Elektronen. Soraitlen Kern- und Elek-
tronenbewegung mathematisch voneinander getrennt werde, die Kernkoordinaten stellen
fur letztere lediglich Parameter dar. Zur Entwicklung der Gesamtwellenfunitish der
folgende Ansatz naheliegend:

\Ij(xelv XHUC) = Z (o (Xnuc)q)k (Xe1§ Xnuc)- (2.8)
k

Hierbei stellty (x,..) den Kernanteil dar und;, (x.; x,,.) den nur parametrisch von den
Kernkoordinaterx,,. ablangenden elektronischen Anteil (angedeutet durch das Semiko-
lon).

'Esqiltd,, = 5=

T4



2.1 Quantenchemie und ab initio Potentialflachen 15

Der Hamiltonoperator aus Gleichurig{2.2) vereinfacht sichg&der Born-Oppenheimer-
Naherung zu

H = Tnuo + Tel + vel,nuc; (29)
—_——

He)

und man erhlt dienukleare Schidingergleichung

H¢k<xnuc) - Enucwk(xnuc>‘ (210)

H, aus Gl. [ZP) bezeichnet den Hamiltonoperator der sogenargigkironischen
Schibdingergleichung

(Tel + ‘/;el,nuc (Xel; Xnuc)) (I)k (Xel; Xnuc) - Vk (Xnuc)q)k (Xel; Xnuc)- (211)

Die elektronische Schbdingergleichung kann durch kommerziell &bttiche
Quantenchemie-Programme approximativ ogelwerden. Die erhaltenen Eigenwerte
Vi.(xnue) Werden alsPotentialfichendes elektronischen Zustandesezeichnet. In den
meisten Rllen beruht die bsung der elektronischen Sédingergleichung auf einem
sogenannterHartree-FockHF)-Ansatz. Dieses Verfahren spielt in der Quantenchemie
eine grundlegende Rolle und soll im folgenden kurz dargelegt werden.

Wenn auch der nichtrelativistische Hamiltonoperator aus GleicHung (2.11) keinen Spinan-
teil enthalt, so gehorchen doch alle Elektronen dem Pauli-Prinzip, und der Spinanteil muf3
in der Wellenfunktion beicksichtigt werden. Eine Einteilchenwellenfunktion (auch als
Spinorbital bezeichnet) wird daher als Produktansatz aus einer Ortswellenfunktion (oder
Raumorbital)y)(x = x.) und einer Spinfunktion beschrieben:

= ¢(x) - H> 2.12

Die so definierten Spinfunktione{r‘[} und }l} bilden eine Orthonormalbasis im zweidi-
mensionalen Spinraum, oft werden sie auchaalsind 3-Elektronen bezeichnet. Um aus
diesen Spinorbitalen nun einén-Elektronenzustand aufzubauen, der die Fermionen
erforderliche Antisymmetrie aufweist, ist der einfachste und naheliegendste Ansatz die
Bildung einer sogenannteiater-Determinate

1 <X1!X1> <X1‘XN>

VNI

CI)HF<X17-..,XN)=<X1,...,XN‘CI>HF>: ' :
’<XN|X1> <XN’XN>

(2.13)

bzw. in gelufiger Kurzschreibweise

}(IDHF> = ’XIXQ...XN>. (2.14)



16 2 Theoretischer Hintergrund

In dieser Hartree-Fock-Wellenfunkti@ri'' ist die Bewegung von Elektronen mit parallem
Spin korreliert (sog. Austausch-Korrelation). Unbeksichtigt bleibt hingegen die Korre-
lation der Bewegung von Elektronen mit verschiedenem Spin, weshalb die Aufenthalts-
wahrscheinlichkeit zweier Elektronen mit antiparallelem Spin am selben Ort ungleich Null
ist. Aus diesem Grunde wird'™" gelegentlich auch als unkorrelierte Wellenfunktion be-
zeichnet. Durch Variationsrechnung werden nun die Einteilchenfunktigndrestimmt:

Die besten Mherungeniir die exakten Spinorbitale werden durch die Minimierung der
elektronischen Gesamtenergie

E = (" |Hy|@") (2.15)
erhalten, wobei die Orthonormaditder Spinorbitale

{Xm|Xn) = Gmn (2.16)

als Nebenbedingung Backsichtigung findet. Auf diese Weise gelangt man schlief3lich zu
den sogenannten Hartree-Fock-Gleichungen

FXn = €nXn (2.17)
mit den Einteilchenenergiesy und dem Fock-Operator
F = Hy+ VU, (2.18)
VHE — 4 EN:(Jm — Kn) (2.19)
ey £~ ’

wobei H, den Hamiltonoperatoir ein einziges Elektron im Feld der Kerne darstellt. Das
Hartree-Fock-Potentidf 'f beschreibt die gemittelte elektrostatische Wechselwirkung ei-
nes Elektrons im Spinorbita},, mit allen tbrigen N — 1 Elektronen in den verbleiben-
den Spinorbitalen. & ein bestimmtes Elektron ergibt sich beiglich des Coulomb-
Operators/,, und des Austausch-Operatdts, eine Ablangigkeit von allen anderen Elek-
tronenm. Aus diesem Grundedanen die HF-Gleichungen lediglich iterativ nach dgeif
Consistent Field SCF)-Verfahren gélst werden. Zur Beschreibung molekularer Systeme
werden die Einelektronen-Ortswellenfunktionen oftmals durch Linearkombinationen aus
Atomorbitalen dargestellL{near Combination of Atomic-Orbital$ CAO-Ansatz).

Bei der Durchiihrung einer sogenannt&estricted Hartree-FociRHF)-Berechnung, wo-

bei jeweils zwei Elektronen mit orthogonalen Spinwellenfunktionen dieselbe Ortswel-
lenfunktion besitzen, kann der Spin eliminiert werden, und madledie sogenannten
Roothaan-Gleichungeiese Gleichungen sind es, die schliel3lich im Laufe des gesamten
SCF-Verfahrens gébkt werden. Aus ihnen eatlt man die Einteilchenenergien als Er-
wartungswerte des Fock-Operators souberdies die Einteilchenorbitajg, und letztlich

auch die Gesamtwellenfunktiapt'*.

Eine genald dem bisher vorgestellten Hartree-Fock-Verfahren durdhgef Rechnung
bericksichtigt die Elektronenkorrelation nicht (s.0.). Dies &t die Gite der Berech-
nungen in manchendfen deutlich ein. Es gibt jedoch verschiedene Wege, die Elektronen-
korrelation nachtiglich in den Rechnungen zu ldeksichtigen. Eine Niglichkeit bietet



2.2 Stationare Eigenfunktionen 17

die sbrungstheoretische Beschreibung der Elektronenkorrelation (z.B. nach Mgller und
Plesset, siehe€ [64]). Eine anderedilichkeit ebffnet sich durch die Verwendung eines
Variationsansatzes, bei dem die Wellenfunktion nicht mehr nur durch eine einzige Slater-
Determinate, sondern durch eine Linearkombination aus mehreren Konfigurationen be-
schrieben wird Configuration Interactior{CI)-Verfahren):

Die ®; bezeichnen zugzliche Slater-Determinaten und werden dabei durch Substi-
tution besetzter Orbitale durch unbesetziietyelle) Orbitale erzeugt. Beim sogenannten
MCSCF-Verfahren Nlulti Configuration Self Consistent Figldverden hierbei die Koef-
fizientena; sowie ebenfalls die MoldKorbitale optimiert. lar die Substitution wird je-
doch nur der sogenannaitive Raunherangezogen, d.h. nur eine sinnvolle Auswahl der
Orbitale wird fur die Berechnungen eingesetzt. Ein besonders umfangreiches MCSCF-
Verfahren ist das sogenannte CASSCF-Verfah@oniplete Active Space Self Consistent
Field), bei dem innerhalb des aktiven Raumes alle kombinatorischiglithkeiten in die
Subtitutionen mit einbezogen werden.

Einen ausgezeichnetdsberblick iiber die in diesem Kapitel vorgestellten Konzepte der
Quantenchemie bietet beispielsweise [64].

2.2 Station are Eigenfunktionen

Um die statiodren Eigenfunktionen zu ermitteln, welche die Schwingungen, Ro-
tationen und Translationen von Moldkn beschreiben, betrachten wir erneut die
Schibdingergleichung der Kernbewegung

Hwk (Xnuc) - Enucq/}k(xnuc) (221)

mit dem Hamiltonoperator
H = Tnuc + Tel + ‘/el,nuc (222)
= Thue + Vi (Xnue)- (2.23)

Vi(xuue) ist hierbei die mitab initio Methoden berechnete Potentiatthe des elektroni-
schen Zustandégswie in Abschnitt””1l beschrieben.

Das Hauptproblem beimdsen von GI.[(Z.21) besteht darin, einen geeigneten BasiBsatz

zu wahlen. Eine Mglichkeit stellt die sogenannteurier-Basis dar, weil der Hamilton-
operator in diesem Fall auf einfache Weise geschrieben werden kann [42]. Oftmals ist
dieser Basissat4if Berechnungen jedoch zu umfangreich. Eine weitetiglMhkeit ist

die Verwendung eines sogenannten DVR-Basissaizesdfete Variable Representatjon
Hierbei liegt der Operator der potentiellen Energie in Diagonalform vor, der Operator des
kinetischen Teils des Hamiltonoperators ist aimernd diagonal 16, 38]. Ein wesentlicher
Nachteil des DVR-Verfahrens ist jedoch, dal3 der Basissatz jeweils sehr speziell auf ein
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Problem angepaRt werden mufberdies ist die Verwendung eines DVR-Basissatzes er-
schwert in Rllen, in denen ein Potential mehrere Minima aufweist.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde zuibkung der staticgren Schidingergleichung eine
Relaxationsmethode basierend auf Propagation in inrdagiirZ eit verwendet. Diese Tech-

nik hat den Vorteil, dal3 sie sehr vielseitig einsetzbar ist, insbesondere ist sie nicht an das
Vorhandensein eines bestimmten PotentialtypesiggfknDie Relaxationsmethode ist die
Methode der Wahl, wenn es darum geht, Eigenfunktionen zu ermitteln, die alle in einem
bestimmten Energiebereich angesiedelt sind. GroRe Bémgssind hierbei uriitig, was

eine rechenzeitaufwendige Matrixdiagonalisierung umgeht. Die von uns eingesetzte Rela-
xationsmethode soll im folgenderimer betrachtet werden.

In einem ersten Schritt wird eine beliebige Startwellenfunkiigrgewahlt, die aus einer
Superposition von Eigenzastden besteht. Wird nugy in imagirarer Zeit propagiert, so
nimmt der Anteil von energetischoher liegenden Eigenfunktionen schneller ab als der
Anteil von energetisch tiefer angesiedelten Eigenfunktionen:

g = el THH ) (2.24)

Die nachfolgenden Schritte sind iterativ und beinhalten eine Orthonormierung der an der
Propagation beteiligte¥ Eigenzusinde mittels Anwendung des ProjektionsoperakQrs

i—1 i—1
O; = (1 — Z Pk> x e(THH (1) o (1 — Z Pk) Yo (2.25)
k=0 k=0

_ D
||l

Im Idealfall handelte es sich bei den berechnetgrbereits um die gesuchten Eigen-
zustinde. Fehler treten jedoch auf aufgrund des endlichen Zeitschrittes bei der Propaga-
tion sowie bei der Ausprojizierung der Eigenzrsie. Deshalb werden dig als Basissatz
benutzt, mit dem der Hamiltonoperator nun eikig diagonalisiert werden kann:

i (2.26)

B=1{0,]0<k<N} (2.27)

Auf diese Weise erd@lt man eine sehr gutederung @ir die exakten Eigenzustde.
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2.3 Quantendynamik

Fur quantendynamische Berechnungen ist die ze#tabige nicht-relativistische
Schibdingergleichung

i%\ﬂ(t) = HWU(t) (2.28)

zu losen. Dies geschieht in der Regel auf numerischem Wege. Ist der Hamiltonoperator
H = T,. + V wahrend eines Zeitschrittedt = t — t, zeitunablngig, so wird die
Zeitentwicklung formal durch den Zeitentwicklungsoperdidt, t,) beschrieben:

U(t) = Ul(t, to)(to) (2.29)
Ult, ty) = e HEt0), (2.30)

Im Rahmen dieser Arbeit wird die Wellenfunktion auf einem endlichen Raum-Zeit-Gitter
diskretisiert alsV (¢;, t;) dargestellt mit Raumschrittefig und Zeitschritter\¢. Eine der-
artige Darstellungsweise der Wellenfunktion hat sich in der Vergangenheit gahbew

Zur zeitlichen Propagation der Wellenfunktion auf dem Gitter gibt es verschiedene Pro-
pagationsmethoden, einen gutdherblick erlilt man in [37]. In der vorliegenden Arbeit
wurde ausschlief3lich der sogenannte Split-Operator (SPO)

U(AL) = o i(TouctV) At (2.31)
ry @1 Tme AL/2 o=IV At o=iToc A2 4 O(A$3) (2.32)

verwendet. Hierbei wird der Hamiltonoperator in seinen kinetischen und potentiellen An-
teil aufgespalten. Der durch Nicht-Kommutieren der beiden OperaiiQtgrund V' verur-

sachte Fehler wird durch die symmetrische Art der Berechnung auf die Ordhult)
minimiert. Der Split-Operator zeichnet sich durch eine hohe Stabilitd seine normerhal-

tende Wirkung aus, was relativ grof3e Zeitschrilteermbglicht. Eine zwingende Voraus-
setzung zur Anwendung des SPO ist das Vorliegen eines karthesischen Hamiltonoperators,
was im Falle des in dieser Arbeit betrachteten Acetylen-Modelles der Fall ist.

Die zeitliche Entwicklung der Wellenfunktio® (¢;, t;) wird nun schrittweise ifr jeden
Zeitschritt At berechnet. Von groRem Vorteil ist bei der Verwendung des Split-Operators
die Tatsache, daR man jeweils die einfach zu handhabenden diagonalen Darstellungen des
kinetischen und des potentiellen Teiles des Hamiltonoperators verwendet: Der Operator der
potentiellen Energi&’(¢;) ist im Konfigurationsraung; diskret bzw. in Matrixdarstellung
diagonal. Er kann daher einfach Punkt Punkt mit der Wellenfunktiod (¢;, t;) multipli-

ziert werden. Um die Wirkung des kinetischen Teiles des Hamiltonoperators auf die Wel-
lenfunktionW¥(g;, t;) zu berechnen, wird diese zuerst mittels einer Fourier-Transformation
vom Orts- in den Impulsraum transferiert, in welchem der Operator in einer diagonalen
Matrix-Darstellung vorliegt:

1 P
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Die zur Propagation der Wellenfunktion erforderlichen Fourier-Transformationen vom
Orts- in den Impulsraum und zick wurden im Rahmen dieser Arbeit mittels FFTRA{
stest Fourier Transform in the W&t3]) durchgetihrt.

2.4 Optimal Control-Theorie

Nachdem im vorangegangenen Abschpiti 2.3 dargelegt worden ist, mit welchen Metho-
den die zeitliche Entwicklung eines quantenmechanischen Systems berechenbar ist, soll
es in diesem Abschnitt darum gehen, auf welche Weise diese Entwicklung mit Hilfe von
Laserpulsen aktiv beeinflu3t und gesteuert werden kann. Die Zielsetzung ist oftmals die
selektive Paparation eines ausgahten Zustandes des Quantensystems bzw. der gezielte
Ubergang zwischen zwei Zistden. Dies kann durch die Wechselwirkung des elektrischen
Feldes des Laserlichtes mit dem Quantensystem erreicht werden, wenn es gelingt, durch
die Wechselwirkung auftretende konstruktive und destruktive Interferenzen zugunsten ei-
nes gewinschten Zielzustandes zu &adern.

Viele verschiedene Aidggze zur Realisierung von Laserfeldern mit obigen Eigenschaften
wurden bereits publiziert[50, 66,165, 29]. Unseren quantendynamischen Berechnungen zur
koharenten Kontrolle von Moldksystemen liegt die sogenani@ptimal ControtTheorie

(OCT) [32,77,[78][ 41 63] zugrunde. Sie wurde bereits in mehreédiert-erfolgreich

auf Molekille angewandt[13, 62, 52]. Das Prinzip der OCT soll im folgenden dargelegt
werden.

Eine nbgliche Zielsetzung der OCT ist es, ein Lasert€ld zu berechnen, das ein System

von einem Ausgangszustang(0) = ¢, zum Zeitpunkt = 0 innerhalb eines Zeitraumes

T in einen Zielzustand,;(T") = ¢, transferiert. Mathematisch kann diese Aufgabenstel-
lung als Optimierungsproblem behandelt werden. Zu diesem Zweck wird ein Funktional
aufgestellt, das es zu maximieren ffilt

T

K (i(t), 5 (1), e(t) = | (¢:(T)]0)]” = - / ()2t
~2ref (w(les) [ (s |5 [t = et + 37| o)

(2.34)

Der erste Term stellt das Optimierungsziel dar, dé3grbglichenUberlapp der laserge-
triebenen Wellenfunktion);(¢) mit dem geviinschten Zielzustand,. Der zweite Term
reprasentiert das Laserfeldt). Es koppeltiber das Dipolmoment an die Potential-
flache des Molelis und ist fir den Transfer vom Anfangs- zum Zielzustand verantwort-
lich. Der Kontrollparameter dient dazu, die Intensit des Feldes dglichst gering zu
halten. Der darauffolgende Terr);(T') |¢f>, wird aus Giinden der mathematischen Ele-
ganz eingdihrt und vereinfacht die gper zu bsenden Differentialgleichungen, wenn es

2|n diesem Abschnitt werden aus historischefii@ten SI-Einheiten verwendet.
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darum geht, das Funktional zu maximieren. Die Wellenfunktigft) stellt einen Lagran-
geschen Multiplikator dar. Der letzte Term (das Integral) stellt sicher, dal3 die Zanigigle
Schibdingergleichung

(1) = [Ho — )] ) (2.35)

von der lasergesteuerten Wellenfunktiont) zu jeder Zeit eriillt wird.
Experimentelle Forderungen an das Laserfeld, wie zum Beispiel das Anschwing- und Ab-
schwingverhalten, &nen durch die Eitiflhrung einer Zeitaldngigkeit des Parametetis
erreicht werden[13,62]. Dem Laserfeld wird beispielsweise eineltligrides(t) aufge-
pragt:

a=ot) = — (2.36)

mit
s(t) = sin® (7r : %) : (2.37)

Eine Variation des Funktionals™ beziglich der Variableny;(t), ¢ ;(t) unde(t) fuhrt auf
das folgende System von Differentialgleichungen:

s(t)

(t) =~ - I D 0r) (s (O)]|:()) } (2.38)

= =2 G0 i) (2.39)
hSit) = [Hy — peld] lt) . i(0) = o, (2.40)
ot (1) = [Ho — pelt)] (1) . 5(T) = 6 (2.41)

Gleichung [2.38) gibt Auskuntiiber die Bildung des Laserfelde&); bei den Gleichun-
gen (Z.4D) und[{Z:41) handelt es sich jeweils um zealige Schidingergleichungen,
die von den Wellenfunktionen; () und,(¢) mit Nebenbedingungen zu étfen sind.

Das obige Differentialgleichungssystem wird nun iterativogelBegonnen wird mit einer
Rickwartspropagation vou,(t) (siehe Abschnitt[(Z]3)) unter Einwirkung des Startlaser-
feldeseq(t). AnschlieRend erfolgt eine gemeinsame Vartspropagation vomw;(t) und

1 ¢(t), wobei schrittweise das neue Laserfej¢t) aufgebaut wird. Man e#it nach meh-
reren lterationen schlief3lich das optimale Laserfeld als selbstkonsistéstad fir das
Optimierungsproblem.
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Quantencomputing

Die Geburtsstunde der Quantenmechanik im Jahre 1900 kann zweifellos als eine
der gRlten Sternstunden der Physik betrachtet werden. Max Planckardrgl der
Schwarzkrper-Strahlung gab den Anstol3 zu einer rasanten Entwicklung, die ihre erste
grol3e Blitezeit in den zwanziger und dreil3iger Jahren des zwanzigsten Jahrhunderts er-
lebte. Die Idee der Quantelung aller in der Natur bzw. im Mikrokosmos beobachtbaren
GrofRen sowie das offenbar vorhandene Element des Zufalls zwangen die Physiker, das
bis dato herrschende Weltbild neu @berdenken. Die Konzepte von Kausalitind De-
terminismus wichen in der Quantenwelt der Unbestimmtheit, dem Zufall und einer rein
statistischen Vorhersagé@ulichkeit.

Einen Eindruck von der Bedeutungsschwere der neuen Theo## setbst der naturwis-
senschaftliche Laie bei einem Blick auf die Historie der NobelpreisverleihimBHysik.

Allein in den Jahren 1918 bis 1933 wurden acht Nobelpreisenérausragende Arbei-

ten auf dem Gebiet der Quantentheorie vergeben. Zu den Bgsstrahlen Max Planck,

Albert Einstein, Niel Bohr, James Franck und Gustav Hertz, Arthur Compton, Louis de
Broglie, Werner Heisenberg, Paul Dirac und Erwin Sclinger.

Woran liegt es nun, dal3 eine mittlerweile mehr als 100 Jahre alte Theorie immer noch eine
solche Aufmerksamkeit geniel3t? Einer deiifde liegt sicher darin, dal? die Voraussagen

der Quantenmechanikif den Mikrokosmos vielem, was wir in unserer Welt alssgliche
Erfahrung kennen und intuitiv auch auf atomaren Skalen erwarten, zuwider laufen. Die
hierdurch hervorgerufene Faszination kann sich auch im Laufe der Jahre nicht abnutzen.
Viele Voraussagen der Quantenmechanik sind erst in den vergangenen Jahren der experi-
mentellerUberpiifung zuginglich geworden. Gemeinsam mit der Relaéitstheorie kann

die Quantenmechanik heute als die am beaterpiifte (und bisher unwiderlegte) natur-
wissenschatftliche Theorie betrachtet werden.

Ihre brisante Aktualdt erfalt die Quantenmechanik durch die Entwicklung eines neuen
Forschungsgebietes: der Quanteninformationstheorie. Mit fortschreitender Technologisie-
rung eoffnen sich in der heutigen Zeit erstmals handfeste Anwenduagkchkeiten fir

die bis dahin recht abstrakte Quantentheorie. Zu den derzeitigen Forschungsschwerpunk-
ten geldren Quantenkryptographie, Quantenteleportation und Quantencomputing.

Die vorliegende Dissertationsschrift gghin den Bereich des Quantencomputings und

23
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ebnet den Weg zu einer neuerdbilichkeit, Quantencomputing zu implementieren. Zum
besseren Verahdnis werden in dem nachfolgenden Abschnit@&ainst einige grundlegen-

de Begrifflichkeiten und Sachverhalte zum Thema Quantencomputing behandelt. Es folgt
eineUbersichtilber bereits existierende Realisierungsgans fir Quantencomputer, bevor

der Deutsch-Katalog und elementare Quantengatter vorgestellt werden. In Abgchnitt 3.4
werden dann die Grundge des neuen VorschlagsMwlekularen Quantencomputivgr-
gestellt.

3.1 Computing: vom Bit zum Qubit

Die Entwicklung der Computertechnologie \aurft in beeindruckend rasantem Tempo.
Auch zukinftig wird die Geschwindigkeit der Rechenprozesse weiter steigen, und damit
unweigerlich verkipft ist die séndige Verkleinerung der Komponenten, mit deren Hil-

fe die logischen Operationen ausigjeft werden. Die Entwicklungkette verlief bisher von
Zahni@&derniuber Relais zu Bhren, Transistoren und integrierten Schaltkreisen. Bereits in
wenigen Jahrenidfte der Punkt erreicht sein, an dem logische Gatter nur noch aus weni-
gen Atomen bestehen. In dieserdBenordnung treten unweigerlich Quanteneffekte auf,
die in Rechenprozesse miteinbezogen werdéissaen. Soll die Rechengeschwindigkeit
auch Kinftig weiter verbessert werden, so mul3 eine n@uantentechnologidie heute
verwendeten Technologien @rmgen wenn nicht gar ersetzen.

Es hat sichiiberdies herausgestellt, dal3 eine solche Quantentechnologie nicht nur dazu
von Nutzen ist, immer kleinere und schnellere Mikroprozessoren zu konstruieren, sondern
dald sie vollkommen neue und faszinierende Typen von Berechnungégletm Neue
Quantenalgorithmendie kein klassisches Analogon besitzen, werden in den heutigen Ta-
gen bereits entwickelt.

Um den Unterschied zwischen klassischen und quantenmechanisch arbeitenden Compu-
tern zu verstehen, wird die Basiseinheit der Information betrachtet: das Bit. Von einem
physikalischen Standpunkt aus betrachtet, handelt es sich bei einem Bit um ein Zwei-
Zustands-System, das durch zwei unterscheidbare logische Werte 0 undadergiart
werden kann. In klassischen Computern wird hierzu das Anliegen bzw. Nichtanliegen einer
Spannung benutzt. Ein Bit an Information kann aber auch durch Quantensysteme kodiert
werden, wie z.B. durch zwei verschiedene elektronische Anregungszigstn Atomen

oder durch zwei unterschiedliche Orientierungen eines Spins. Im Gegensatz zum klassi-
schen Fall knnen in quantenmechanischen Systemen die zwei zur Informationskodierung
verwendeten Zuénde auch in einer k@hmenterlUberlagerung vorliegen: Statt eines klas-
sischen Bits liegt ein quantenmechanisches Bit, ein sogena@notasvor:

) =a|0)+81), lal*+18°=1; apeC (3.1)

Demnach existieren prinzipiell unendlich vieleggliche Zusande, in denen sich ein
Qubit befinden kann. \Ahrend man klassisch durcth Bits nur einer2 N-dimensionalen
Zustandsraum eétt, bilden N Qubits einer2” -dimensionalen Hilbert-Raum. Die beim
Durchlaufen eines Quantenalgorithmus gegebeglidhkeit der simultanen Kodierung
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verschiedener Zudhde und Entwicklungsadlife wird alsQuantenparalleliat bezeich-

net. Sie ist einer der @nde fir die grofRe Effizienz von Quantenalgorithmen. Aller-
dings kollabiert beim Ausleseprozeld nach einer quantenmechanischen Rechnung die
Wellenfunktion ¢ statistisch in einen ihrer Basiszéstle |0) oder |1), so daB keine
superpositionierten Zushde gemessen werdeiirnen, die Quantenparallgitalso nur
wahrend des eigentlichen Rechenprozesses von Nutzen ist. Um Ergebnisse eines quan-
tenmechanischen Rechenprozesses zu ermitteln, wird deshalb so vorgegangen, dafd durch
logische Operationen die Wahrscheinlichkeit, oasressierend®esultat zu erhalten, auf
nahezu Eins eiht wird.

Eine weitere Besonderheit der quantenmechanischen Welt ist dilsniter Pknomen

der Quantenkorrelationoder Verschéinkung Hierbei handelt es sich um Multi-Qubit-
Zustnde, bei denen im Falle einer Messung die MeRwéirtelie einzelnen Qubits nicht

mehr unabhngig voneinander sind. Trotzdem ist das Ergebnis einer Einzelmessung wei-
terhin rein statistisch. Mathematisch bedeutet dies, daf} die vardthan Zusinde nicht

als direktes Produkt der Einzelsysteme geschrieben weraiemek. Beispielsweise ist es

nicht moglich, aq, as, b undb, zu finden, so daf3 gilt:

1
(a1|0) +01|1)) ® (a2]0) + ba|1)) = 7 (Joo) + [11)) . (3.2)
Die wohl bekanntesten versémkten Zusinde sind die sogenanntBell-Zustinde
1
d*) = — (]00) £ [11 3.3
[2%) = 75 (J00) 1) 33
1
U*) = — (|o1) £ [10)) . 3.4
[0) = 5 (j01)  [10)) @4

Verschankung zwischen Quantenzastien ist eine Eigenschaft, die bei vielen Quantenal-
gorithmen eine bedeutende Rolle spielt wie z.B. bei Shors Algorithmus zur Primfaktorzer-
legung [56].

3.2 Realisierungsans atze

Um einen Quantencomputer zu realisieren, sinchztst zwei fundamental wichtige Auf-
gaben zudsen. Erstens mul} ein geeignetes physikalisches System zasBe{perung der
Qubits gefunden werden, zweitens sind Quantengatter zwischen diesen Qubits zu imple-
mentieren. Die Implementierung von Quantengattern setzt eine wie auch immer geartete
steuerbare Wechselwirkung zwischen den Einzelqubits voraus, die sich in der Zeit zwi-
schen logischen Operationerdglichst dekohrenzfrei, d.h. ohne &tende Wechselwir-

kung mit ihrer Umgebung, entwickeln sollen.

Drei verschiedene Ardze lonnen bisher erste Erfolge bei der experimentellen Realisie-
rung verbuchen. Sie basieren auf Hohlraum-Quantenelektrodyn&aikty QED [8]),
lonenfallen [T1]49] und Kernspin-Resonanz (NMWRjclear Magnetic Resonan&pe-
rimenten [30/[43]. Anatze aus dem Bereich der Faster- und Halbleiterphysik (z. B.
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mittels Quantenpunkten|75] oder Makroatomgn [4]) liegen ebenfalls vor, sind aber in der
experimentellen Realisierung noch nicht so weit fortgeschritten. Auf letztere soll deshalb
im nachfolgenden nicht weiter eingegangen werden.

Die ersten beiden Ardéze sind einander rechhnlich. Zur Definition der Qubits werden
jeweils elektronisch angeregte Zaste der Atome bzw. lonen benutzt. Die Wechselwir-
kung zwischen den Qubits wird in beideallen durch das Ankoppeln an einen Oszillator
erreicht. Im Falle der Cavity QED handelt es sich um das Photonenfeld in der Cavity,
in den lonenfallen werden die lonen zu harmonischen Schwingungsbewegungen angeregt
und wechselwirken durch die Coulomb-Abstol3ung.

Die Qubitsysteme bei NMR-Quantencomputing werdbar verschiedene Orientierungen
der Kernspins in einem Ensemble von Mdlédn definiert. Die Wechselwirkung zwischen
den einzelnen Kernspins erfolgber die sog. starke Spin-Kopplungs-Wechselwirkung.
Hinsichtlich der Implementierung von Quantenalgorithmen ist die Entwicklung von NMR-
Quantencomputing am weitesten gedietien [30].

3.3 Deutsch’s Anforderungen an einen
Quantencomputer

Ein Quantencomputer mul3 bestimmte Bedingungeinlerf, um jede beliebige Rechen-
operation durchihren zu Knnen. Der von David Deutsch im Jahre 1985 aufgestellte Ka-
talog von Anforderungen (Deutsch’s requirements [15]) soll in diesem Abschnitt kurz vor-
gestellt werden.

1. Praparation eines definierten Anfangszustandles \00...0}
Die Forderung nach einem definierten Anfangszustand ist unmittelbar einleuchtend und
erscheint oberéichlich betrachtet nahezu trivial. In der Vergangenheit aber hat sich diese
Forderung als die gfdte Schwierigkeit beim NMR-Quantencomputing erwiesen. Unbe-
dingt ist diesem Punkt grof3e Aufmerksamkeit zu widmen, denn ein Fehler in der Anfangs-
formation eines Algorithmus kann unter Urastlen den Erfolg einer ganzen Rechnung zu
Nichte machen.

2. Implementierung eines Satzes von universellen Quantengattern
Um einen Satz von universellen Quantengattern zu implementiereingges) verschiede-
ne fundamentale Ein-Qubit-Quantengatter und ein Zwei-Qubit-Quantengatter zu realisie-
ren [57]. Bei allen Quantengattern handelt es sich um reversibléranitansformationen.
Fundamentale Ein-Qubit-Quantengattern sind:

ID: |0)(0] + |1)(1] (Identitat) (3.5)
NOT:  |0){1|+ |1)(0] (Qubit-Flip) (3.6)
I |0)¢0] — |1)(1] (Phasenschiftum)  (3.7)

H: % [(Jo) + [1)) (0] + (Jo) — [1)) (1]] (Hadamard-Gatter) (3.8)
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Die Identiats- und die NOT-Operation sind uns bereits von den klassischen logischen Ope-
rationen her bekannt. Die Phasenverschiebungrubewirkt einen Vorzeichenwechsel,

falls das Qubit vom Betrag her den Wert 1 aufweist. Die Hadamard-Transformation erzeugt
einen 50:5QJberlagerungszustand zwischen d@ und|1)-Zustand eines Qubits. Wird

sie auf jedes Qubit einmal angewandt, so ist das Ergebnis @paRation eines maximalen
2N-dimensionalerJberlagerungszustandes. Nachfolgende Rechenoperationen operieren
daher auf alle2’’ moglichen Qubitzustnden gleichzeitig. Das Hadamard-Gatter ist also
das entscheidende Werkzeug zur Auggdhng der Quantenparalledit

Ein Zwei-Qubit-Quantengatter, das zusammen mit obigen Ein-Qubit-Quantengattern einen
universellen Satz von Quantengattern bildet, ist das sog. CNOT-G@tatrplled NOT):

00) — Joo)

o1y — Jon)
10) — |11)
1)  —  |10)

(3.9)

Diese Realisierungsform der CNOT-Transformatiéandert den Zustand des zweiten
Qubits (Schaltqubit), falls das erste Qubit (Kontrollqubit) sich im Zustbir)dbefindet.
Es korreliert also Zuéinde verschiedener Qubits miteinander unddgiinht unter ande-
rem die Paparation von verschnkten Zusinden.

3. Auslesen der Qubits nach Dur¢ifirung von logischen Operationen
Das Auslesen von Zushden muf3 iaglichst fehlerfrei und auch mit hoher Nachweiswahr-
scheinlichkeit geschehen. Bei Realisierungasren, die einzelne Teilchen zur Kodierung
von Qubits benutzen (Cavity-QED und lonenfallen), ist die geforderte Nachweiswahr-
scheinlichkeit eines Zustandes praktisch Eins. Ausgelesen werden nur reiaadéust
Ansatze, die von einem Ensemble ausgehen (NMR), sindiglieh des Auslesens na-
turgenald fehlertoleranter und robuster. Bei hinreichend groRem Ensemble kann bereits
bei noch vorliegenden restlichen Superpositionen ausgelesen werden, unterschiedliche Si-
gnalstirken sorgeniir eine Unterscheidbarkeit der Qubitzustle.

3.4 Molekulares Quantencomputing

In diesem Abschnitt soll es darum gehen, die grundlegenden Ideéglldzdes neuen
Molekularen Quantencomputings in einem Ensemble darzulegeachsnwird das phy-
sikalische System, das die Qubits r@&gentiert, vorgestellt. Im Anschlul? wird die &ltting
der Deutsch’schen Anforderungen an einen Quantencomputer untersucht.

In einem nichtlinearenV-atomigen Molekll konnen (3V-6) Normalmoden/; gefunden
werden, in einem linearen Moléksind es (3V-5) wegen eines fehlenden Rotationsfrei-
heitsgrades. &ntliche Schwingungseigenfunktionen eines Malskonnen durch Anre-
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gungen der Normalmoden beschrieben werden. Oft wird hierzu die sog. Normalmodenno-
tation benutzt:

(n1n2n3.. .77,3]\]_6)

n; gibt die Anzahl der Schwingungsquanten in der jeweiligen Normalmede. Alle
Schwingungseigenfunktionen sind naturgd$rrthogonal zueinander.

Jede Normalmode kann dazu benutzt werden, ein Qubit zu definieren: Einem bestimmten
Anregungsgrad einer Schwingungsmode wird der logische Wyasinem anderen Anre-
gungszustand derselben Mode der logische Wemigeordnet. &r verschiedene Qubits
konnen diese Anregungsgrade durchaus verschiedeahifemerden.

Die zwei zur Definition eines Qubits herangezogenen Anregungsgrade einer Schwingungs-
modey; spannen den zweidimensionalen Hilbertrati) auf. Auf das gesamte Molék

mit seinen (3V-6) Normalmoden bezogen ergibt sich dét"—%-dimensionale Hilber-
traum’ als direktes Produkt der TeflumeH,,,:

H=Hy & Hyy @ Hyy @ ... @ Hyyr_, - (3.10)

Zur lllustration betrachten wir eine Qubitdefinition, dig fede Normalmode identisch ist.
Gar keine Anregung definiere dieeine einfache Anregung definiere dieEs gelten dann
folgende Zuordnungen:

(000..0) = [0)®|0)®|0) @ ........ ® |0) = |000...0)
(100..0) = [1)®|0)®|0) @ ...... ® |0) = |100...0)
(111..1) = [He|He|) ... ®|1) = |111..1)

Natirlich kommen in diesem quantenmechanischen System auctird@ubits geforder-
tenUberlagerungszughde vor, beispielsweise
1
7 (]000...0) +]100...0) + |111...1)) .

Die Wechselwirkung zwischen den einzelnen Qubits ist eine Systeanante Eigenschaft

des Molekils. Sie wirduber die Bindungen zwischen den einzelnen Atomen vermittelt.
Anschaulich bedeutet dies, dal3 auf das Schwingungsverhalten einer einzelnen Mode die
Anregungsgrade aller anderen Moden einen Einflufilzers. Dieser Einfluld kann dazu
benutzt werden, Bedingungen in die Quantenrechnungen zu implementieren.

Nach der Qubit- und Hilbertraumdefinition bei Molekularem Quantencomputing und der
Wechselwirkungsfrage widmen wir uns nun den Anforderungen von Deutsch und beginnen
mit den so wesentlichen Quantengattern.

Quantengatter dienen dazu, QubitZungte in definierter Art und Weise zu aedern bzw.

zu schalten. DetJbergang von einem Schwingungszustand in einen anderen stellt einen
solchen SchaltprozeR dar. Diddbergange sind mit Hilfe von geformten IR-Laserpulsen
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auf der Femtosekunden-Zeitskala realisierbar. Mit Hilfe der in Abschnjtt 2.4 vorgestellten
Optimal Control-Theorie &nnen entsprechende Laserpulse zumindest prinzipiell berech-
net werden([67,_61]. Experimentell sind solche modellierten Laserpulse bereits mit Hilfe
von sog. Pulsformern realisiert wordeni[73], 33].

Die geforderte Unitarét und Reversibilat beim Einsatz von Quantengatt&rnist eben-

falls gewahrleistet. Die Qubit-ZuandeWV (¢,) entwickeln sich zeitlich unter dem Einfluf3
des Zeitentwicklungsoperatot§t,t,) = G gemali:

U(t, t0)W(to) = e | W(ty)) (3.11)
— o~ 1(Ho—pe(®))(t—to) ‘\p(to)> ) (3.12)

w ist das Dipolmoment des Moléls, ¢(¢) bezeichnet das als Quantengatter agierende La-
serfeld. Das Laserfeld ist innerhalb des Zeitschriti¢s= ¢t — t, naherungsweise zeitun-
abhangig, es gilt alse(t) = ¢(to).

Wird nunU™ (t, to) zusatzlich angewandt,

Ut (t,t0)U(t,t0)¥(ty) = o Hi(Ho—pe(t))(i—to) e—i(Ho—HE(t))(t—to)}\I/(to» (3.13)
= ID|¥(to)) (3.14)

so ergibt sich die Indentitsoperation ID, welch& (¢,) unveandert &f3t. Die Quantengat-
terG = U(t, ty) bei Molekularem Quantencomputing sind also anit

AbschlieRend wird nun auf die Fragen der definierten Zustaa@apation und des Aus-
leseprozesses eingegangen. Z@paration eines Anfangszustandes- \00...0> kdnnen
ebenfalls geformte Laserpulse eingesetzt werden. BgydPationsschritt ist in seinen An-
forderungen vollkommen analog zu den bereits beschriebenen Quantengattern zu sehen
und kann auf gleiche Weise realisiert werden. Schwingungszustapadsption ist wahl-
weise noglich fur den schwingungslosen Grundzustand, die Fundamentalenp@bertd
Kombinationsmoden.

Zum Auslesen der Schwingungszustle stehen Standardverfahren der Laserdiagno-
stik bereit, z.B. zeitaufgékte IR-SpektroskopieJ17], laserinduzierte Fluoreszenz-
Spektroskopie laser Induced Fluorescence spectroscopgyF [70]), Stimulierte
Emissions-SpektroskopiesS{imulated Emission Pumpin@EP ) oder resonante Multi-
Photonen-lonisatiorResonant Multi Photon lonizatiopRREMPI [1]).

Zumindest prinzipell ist Molekulares Quantencomputing also realisierbar. Die in diesem
Abschnitt skizzierten Ideen werden in den nun folgenden Kapiteln auf ein konkretes
System angewandt, an dem bereits Untersuchungen zur Schwingungszugiaretjon
durchgetihrt worden waren, als die IdearfMolekulares Quantencomputing dieser Dis-
sertation eine neue Richtung wies: Acetylen.
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Das Acetylen-Modell

In diesem Kapitel wird das Modellsystem Acetyl€nH, vorgestellt, an dem die Rechnun-

gen im Rahmen dieser Arbeit durchgkft worden sind. Hierzu géinen die geeignete Ko-
ordinatenwahl zur Bescheibung des 2D-Modells sowie Poteatakdin-, Dipolmoment-

und Eigenfunktionsberechnung. Einleitend wird der bisherige Kenntnisstand aus vorange-
gangenen Arbeiten in knapper Form umrissen.

4.1 Bisheriger Kenntnisstand

Acetylen und seine Chemie ist ein prominenter Kandidat, soll es darum gehen, Grund-
zustandsreaktionen zu untersuchen. Es ist von hoher Relevanz bei radikalischen Ketten-
reaktionen in Verbrennungsprozessen. Acetyleningiiber ein reiches Vibrationsspek-
trum, das teilsweise durch direkte Photoabsorptions-Spektroskopie [27) 53/58[ 7, 74, 10]
oder durch stimuliertes Emissionspump&tithulated Emission Pumpin§EP) beobach-

tet worden ist.

Das Schwingungsverhalten wird durctinf Normalmoden(n,nsnsngsns) beschrieben.

ny und nz geben die Anzahl der Schwingungsquanten in der symmetrischen (Symme-
trie A;) bzw. asymmetrischen CH-Streckschwingurgy)(an, n, korrespondiert mit der
symmetrischen CC-Streckschwingungy {, n, und n; beschreiben digrans (A4;) bzw.
cis-Biegeschwingung 8,) des Molekils, welche jeweils zweifach entartet sind. Plana-
res Acetylen ist ein Mitglied der Punktgrupge,,. Werden die zwei Konfigurationen,

die dem Austausch der zwei Wasserstoff-Atome zuzuordnen sind, verboten bzw. von der
Beschreibung ausgenommen, so ist die relevante Sub-PunktgfyppEinen Eindruck

von der Reichhaltigkeit des Schwingungsspektrums von Acetylen vermittel{ Abb. 4.1. Die
Schwierigkeit der Aufgabe, selektiv ein einziges Schwingungsniveau zilKessa, wird
nunmehr nachvollziehbar: Das Spektrum liegt nicht nur dicht, es sind auch Wechselwir-
kungen zwischen verschiedenen Schwingungsniveaus aufgrund von anharmonischen Re-
sonanzen (Fermi-Resonanzen) zulioi&sichtigen.

Einige theoretische Arbeiten zur selektiven Anregung von Schwingungsmoden
im Acetylen-Molekil wurden bereits durchgért, wobei in allen EBllen Hand-

31
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(00000) Aq
(0000x) (00x0x) (00x00) (nnxnx) (x0000) (0x000) (000x0)
cis-Biege- Kombinations— asymmetrische Kombinations— symmetrische CC-Streck-  trans-Biege-
Schwingung  Schwingung  CH-Streck— Schwingung CH-Streck-  Schwingung  Schwingung
Schwingung Schwingung
NG J J J
V \v4 V
IR-aktive Schwinﬂungsmoden IR-aktive Kombinations— IR-inaktive Schwingungsmoden
im 2D-Modell enthalten Schwingungsmoden

in naher anharmonischer Resonanz

Abbildung 4.1: Schwingungsspektrum von Acetylen im elektronischen Grundzustand. Dargestellt
sind die finf Normalschwingungsmoden und ihre Obbee sowie einige wichtige Kombinations-
schwingungen.
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Optimierungen des die Anregung steuernden Laserfeldes duithgefurden. Variier-

bare Parameter waren die elektrische Félidst, die Laserfrequenz und die Pulsdau-

er [35,[34,39[40]. Von experimenteller Seite wurdezich tber die selektive Anregung

von Schwingungsmoden im elektronischen Grundzustand von Polymeren des Diacetylens
berichtet, wobei CARSCoherent Anti-Stokes Raman SpectrosgamyFemtosekunden-
bereich eingesetzt wurde{36].

4.2 Koordinatenwabhl

Um das Acetylen-Molelll theoretisch mit allen Schwingungsfreiheitsgraden zu beschrei-
ben, beltigte man &inf unablkingige (Jacobi-) Koordinaten, waafdimensionale Rech-
nungen nach sichtge. Rir eine erste Studie mittels OCT ist eine solche Strategie zu um-
fangreich, einerseits was die Komplétitles Problems, vor allem aber was die Rechenzeit
betrifft. Es mul3 eine geeignete Vereinfachung des Koordinatensystems gefunden werden,
die wesentliche Aussagen zumind@éber einige Schwingungsmoden erlaubt.

Von den finf Normalmoden des Acetylens sind zwei IR-aktiv und von daher im Expe-
riment direkt zu@nglich. Es handelt sich um die asymmetrische CH-Streckschwingung
(3289 cm!) und um die zweifach entartetgis-Biegeschwingung (727 cm). Diese
beiden Schwingungsmoden sollen in einem zweidimensionalen Modell des Acetylens
moglichst akkurat beschrieben werden.

Eine Normalmodenanalyse mit dem Quantenchemiepaket GAUSSIANDS [24] zeigt, dal3
bereits je eine Koordinate zur Bescheibung einer IR-aktiven Schwingung ausreichend ist.
Die relativen Absinde zwischen den zwei Wasserstoffatomen und die relative Distanz der
zwei Kohlenstoffatome zueinander bleib&krend der IR-aktiven Schwingungsbewegun-
gen unveandert.

a) b) c)

d
<=3 - |- @ """"" ‘ ot
(0]

3.30A

Abbildung 4.2: Koordinaten @ir das 2D/3D Acetylenmodell. Die Koordinatebeschreibt dieis-
Biegeschwingungd die asymmetrische CH-Streckschwingung g€neiner Normalmodenanaly-

se exakt. Der relative Abstand der Wasserstoffatome zueinander sowie die relative Distanz der
Kohlenstoffatome zueinander bleibt bei einer Schwingungsbewegungamalest. R und d die-

nen zur Beschreibung des 2D-Acetylen-Modells. Die dritte Koorditateeschreibt didgrans
Biegeschwingung und ist erst beim 3D-Modell von Bedeutung. In diesem letzten Fall ist die Be-
schreibung der Normalmode nudlmerungsweise korrekt.
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Atome gleicher Speziestkinen also allein durch ihren gemeinsamen Schwerpunkt be-
schrieben werden. Entscheidend ist letztlich nur die relative Bewegung dieser beiden
Schwerpunkte zueinander. Abp.]4.2 illustriert die gelten Koordinaten wird im
folgenden diecis-Biegeschwingung, die asymmetrische CH-Streckschwingung be-
schreiben. Die dritte Koordinat® beschreibt in relativ guter &herung dietrans
Biegeschwingung und wird erst&@r beitigt, wenn es darum geht, das 2D-Modell auf

ein 3D-Modell zu erweitern, um den Einfluf3 von anharmonischen Resonanzen zu untersu-
chen.

Die KoordinatenR undd (sowie ©) sind karthesisch, deshalb ist der kinetische Teil des
Hamilton-Operators sehr einfach:

n [ 0 0?
Tpe = —— [ £ 4 2 4.1
me = "o (8R2 * ad2> 4.1
mit 5
o= Lmamo (4.2)
myg + mgc

mpy undmg bezeichnen jeweils die Massen des Wasserstoff- bzw. des Kohlenstoffatoms.
Der dreidimensionale Fall wird durch die Erweiterung von[Gl. 4.1 beschrieében [68]:

2 2 2 2 2
gL (CA i W i (4.3)
2 \OR? ~ 0d? 2e 002
mit o
m Me
e Z (4.4)

T 2mpH? + 2moC?
H und C bezeichnen hierbei die Aliside der Wasserstoff- bzw. der Kohlenstoffatome
zueinander.
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4.3 Ab initio-Rechnungen

Um den Hamiltonoperatotif das 2D-Acetylen-Modell zu vervolBndigen, nissen die
Potentialfache des elektronischen Grundzustandes (potentieller Anteil des Hamiltonope-
rators) und das Dipolmomentvektorfeld (Wechselwirkungsterm) mit den in Kapitel 2 be-
schriebenemb initio Methoden berechnet werden. Alé initio-Rechnungen wurden un-

ter Verwendung des Quantenchemie-Programmpaketes GAUSSIAN98 [24] im Rechen-
zentrum der Max-Planck-Gesellschaft in Garching auf dem dortigen IBM SP2-Cluster
durchgeiihrt.

4.3.1 2D-Potentialfl ache

Die ab initio-Rechnungen zur Ermittlung der Potentiétthe wurden auf dem RHF MP2-
Niveau unter Verwendung eines 6-31G** Basissatzes durcingeDer zweidimensionale
Scan in den KoordinateR undd umfaldte 441 Punkte. Die Energiewerte deidhle wur-

den anschlieRend interpoliert unidr fein 64x64 Gitter ermittelt. Zur Interpolation wurde
eine sogenanntéhin Plate SplinedMethode [?0[ 21 22] benutzt, die erhaltene Potential-
flache ist in Abb[4]3 dargestellt. Im wesentlichen handelt es sich hierbei um die Super-
position zweier harmonischer Anteile. Der flache Teil des Potentials beschreibt die An-
regung der niederenergetische@sBiegeschwingung (in Richtung der Koordina®,

der steile Anteil entspricht einer Anregung dérlerenergetischen asymmetrischen CH-
Streckschwingungd).

Fur einige kritische Punkte (im Potentialminimum und in den Randregionen) wurde die
Rechnung zum Vergleich auch mit anderen Methoden und verschiedenenaBasiss
durchgeiihrt (siehe Tabellg4.1).

Beziglich des Minimums wurden die Ergebnisse mit denen voppélet al. [65] ver-
glichen. Die Heidelberger Gruppe verwendete Coupled-Cluster Methoden (CCSD(T)) und
einen grol3en Basissatz (cc-pVTZ), um eine sehrise Minimumsenergie zu berechnen
und nahm hieiir eine sehr lange Rechenzeit in Kauf.

Fur unsere Belange der Pulsoptimierung ist allerdings vielmehr die Form der Potential-
flache entscheidend, weniger die absoluten Energiewerte. Deshalb ist es in unserem Fall
nicht angebracht, die gesamtééhe auf dem CCSD(T)-Niveau zu berechnen.afzigh

wurde die Qualét unsereab initio-Rechnung durch Vergleich der Minimumsenergie auf
dem CASSCF und CASSCF/MP2- Niveau bewertet. Der Hauptunterschied, verglichen mit
dem schliel3lich verwendeten RHF/6-31G*MP2 Verfahren, liegtin einer um den Faktor 20
langeren Rechenzeit. Das beste Resultatife Minimumsenergie auf dem MP2-Niveau
wurde durch Verwendung eines um diffuse Funktionen erweiterten Basissatzes erhalten (6-
31G++**), Dieser Basissatihrt jedoch an den Randbereichen der Poterizig zu ei-

nem unphysikalischen Verhalten. Zusammengefaliiisién gevithlten Anwendungsbe-

reich also die RHF/6-31G**MP2 Rechnung am besten geeignet.
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Energie / 10 >cm 1
A
—3.82
Biegeschwingun
g gung —1.62

Abbildung 4.3: Potentialfiche von Acetylen im 2D-Modell. Dab initio PES wurde mit GAUS-
SIAN98 auf dem RHF/6-31G**MP2 Niveau berechnet. Der flache BerdizRichtung) entspricht

einer Anregung decis-Biegeschwingung, der steile Bereicti-Richtung) einer Anregung der
asymmetrischen CH-Streckschwingung.

Tabelle 4.2 Minimum-Energie der 2D-Potentiadithe von Acetylen: Vergleich von verschiedenen
Methoden und Basiggzen

Methode Basissatz Minimum-Energie.t.
RHF 6-31G** -76.822
RHF MP2 6-31G** -77.079
RHF MP2 6-31++G** -77.086
CASSCF 6-31G** -76.927
CASSCF MP2 6-31G** -77.082
CCSD(T) [54] cc-pVTZ -77.218
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4.3.2 Dipolmomentvektorfeld

In seiner Gleichgewichtslage besitzt Acetylen kein Dipolmoment. Diese Situatidert

sich, wenn sich das Molékin einem Laserfeld befindet, mit diesem in Wechselwirkung

tritt und zu schwingen beginn€; H, wird polar, wobei die negative Partialladung zwi-
schen den Kohlenstoffatomen konzentriert ist. Die positive Partialladung befindet sich ent-
sprechend zwischen den beiden Wasserstoffatomen. Die Richtung des Dipolmomentes ist
von der Art der Schwingungsanregung abgig: Eine Anregung deiis-Biegeschwingung

fuhrt zu einem Dipolmoment iR-Richtung, eine Anregung der asymmetrischen CH-
Streckschwingung ist mit einem Dipolmomentd+Richtung verkipft.

Bei R undd handelt es sich um zwei karthesische Koordinaten. Deshalb kann das resul-
tierende Dipolmoment an allen Punkten de&dfle sehr bequem in zwei Anteile zerlegt
werden. Dieser Sachverhalt hat eine entscheidende Konsequezizd selektive Schwin-
gungsanregung: Je nach anzuregender Schwingungsmode (und Laserfrequenz) koppelt das
elektrische Feld des Lasers nur an eine Komponente des Dipolmomentes, das Skalarpro-
dukt zwischen dem anderen Anteil des Dipolmomentes und dem elektrischen Feld ist Null.
Die R undd-Komponenten des Dipolmomentvektorfeldes wurden -wie bereits die Poten-
tialflache- auf dem RHF/6-31G**MP2 Niveau berechnet, die erhaltenen Werte anschlie-
Rend interpoliert und auf dem 64x64 Gitter dargestellt. Die Ergebnisse sind i Abb.4.4
gezeigt. Im wesentlichen handelt es sich um zwei im Raum gekippte Ebenen, deren Gra-
dienten zueinander orthogonal sind. DiedGe der Gradienten ist etwa um den Faktor 2
verschieden. Das &tkere Dipolmoment wird durch Anregung der asymmetrischen CH-
Streckschwingung hervorgerufen.

a) b)
U / Debye W / Debye

d/A d/A R/A

Abbildung 4.4: Dipolmomente von Acetylen. Diab initio-Flachen wurden mit GAUSSIAN98

auf dem RHF/6-31G*MP2 Niveau berechnet. Das komplette Dipolmomnet kann in zwei zueinan-
der orthogonale Anteile aufgespalten werden. Der links gezeigte Anteil ist verantwotiticiag

in Folge einer Anregung detis-Biegeschwingung auftretende Dipolmoment, der rechts gezeigte
Anteil tritt auf bzw. erndglicht eine Anregung der asymmetrischen CH-Streckschwingung.
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4.3.3 Schwingungseigenfunktionen

2.1
[0}
R/A (00001)

b)

a) (00000)

(00100)

c) d) (00101)

Abbildung 4.5: Schwingungseigenfunktionen von Acetylen. Insgesamt wurden 80 Eigenfunktio-
nen durch eine Relaxationsmethddg 2.2 berechnet. In dieser Abbildung sind gezeigt: (a) schwin-
gungsloser Grundzustand (00000); (b) (00001); (c) (00100); (d) (00101)

Auf der Potentialthche (Abb.[4]3) wurden mit der in Abschnjtt]2.2 g&rerten Rela-
xationsmethode 80 Schwingungseigenfunktionen bis zu einer maximalen Energie von
23150 cnt! berechnet. Einige von ihnen sind in Aljb.]4.5 dargestellt.

Fur spatere Anwendungen ist es sinnvoll, sich einmal den Aufbau dieser mehrdimensio-
nalen Eigenfunktionen zu verdeutlichen. Im schwingunglosen Grundzustand (00000) liegt
eine Verteilung um das Maximumi£0, R=0) herum vor. Sie kommt im wesentlichen
durch die von der Heisenbergschen Urétdrelation geforderte Ortsungenauigkeit zu-
stande. Analog vedit es sich bei den Fundamentalen (00100) und (00001), die entlang
des nichtangeregten Freiheitsgrades eine Verschmierung der Aufenthaltswahrscheinlich-
keit bzw. der Wellenfunktion aufweisen.

Alle Moden jedoch besitzen gegéver der klassischen Welt eine Besonderheit, die beson-
ders bei Kombinationsmoden wie (00101) offenbar wird: Sie werden nicht durch simple
Superposition von Amplituden, sondern durch Bildung des direkten Produktes aus den
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eindimensionalen &len ermittelt. (00101) besitzt daher nicht zwei Extrema entlang der
Diagonalen, sondern vier Extrema.

Die errechneten Energieeigenwerte der Wellenfunktionen wurden mit experimentellen Da-
ten verglichen. Sie zeigen eine hinreichend dubereinstimmung mit den gemessenen
Werten [9]. Fehleriithren unter anderem von der Vernagdigung der restlichen drei Nor-
malmoden in der Rechnung her. Einige Energieeigenwerte sind in Tabélle 4.2(dutgef

Die Genauigkeit der berechneten Eigengenfunktionen bezogen auf die berechnete Poten-
tialflache kann abgesatrt werden([60]. Man edit fur die verwendeten Eigenfunktionen

stets Genauigkeiten im Berei¢th—1 bis 10~ 7.

Tabelle 4.2 Energieeigenwerte einiger berechneter Eigenfunktionen im 2D-Modell von Acetylen
im Vergleich zum Experiment][9].

Normalmode|| E, — E,/cm™ E,—E, ;/lcm! E,— E,/cm!
Theorie Theorie Experiment
(00001) 771 - 726
(00002) 1616 854 1449
(00003) 2516 900 2167
(00004) 3457 941 2879
(00005) 4431 974 3587
(00100) 3551 - 3289
(00200) 7146 3595 -
(00101) 4191 bzgl. (00100) 640 4006
(00102) 4935 741 -
(00103) 5748 813 -
(00201) 7636 bzgl. (00101) 3445 -
(00301) 11084 3448 -
(00401) 14501 3417 -
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Zustandspr aparation und
Obertonanregung von Acetylen

In diesem Kapitel wird die selektive Schwingungsanregung im elektronischen Grundzu-
stand von Acetylen untersucht. Die Zielsetzung ist es, prinzipielle Kenntillsse das
Molekul zu erwerben, die in gpgeren Kapitelnir die Realisierung von Quantengattern
von unschtzbarem Nutzen sein werddbberdies fihrt dieses Kapitel in unsere Auswer-
tungsmethoden ein und macht den Leser vertraut mit FROG-Darstellungen und Masken-
funktionen.

Die Zustandspiparation ist der erste wichtige Schritt zu einer Realisierung von Mole-
kularem Quantencomputing. Sie stellt auRerdem auch ohne nachfolgende Anwendung im
Bereich Quantencomputing einig fsich genommen hochinteressante Grundlagenuntersu-
chung fir spektroskopische Anwendungen dar.

In vielen Experimenten werden Fourier-limitierte Pulse oder sog. “chirped pulses” ein-
gesetzt. Letztere sind Laserpulse, bei denen bestimmte Frequenzanteile anderen zeitlich
prinzipiell vorauseilen. Mit diesen beiden Pulstypen ist eine selektive Zustadsation
erwiesenermaRen nicht duréhfbar.Ublicherweise kommt es zu einer&paration von
Wellenpaketen. Es gilt also zu untersuchen, ob vielleicht geformte Laserjiuisestands-
praparationen verwendet werdearien.

5.1 Optimierungspraxis

Allen Optimierungen dieser Arbeit gemeinsam ist eine Form von generellem Input: die Po-
tentialflache und jeweils eine Komponente des Dipolmomentes, diglbmititio-Methoden

in Abschnitt{4.B berechnet worden sind. Zur Untersuchung der Obertonanregung wird wei-
terhin jeweils eine Start- und eine Zielwellenfunktion aus den Schwingungseigenfunktio-
nen ausgeahlt.

Bei der Optminierungsprozedur selbst werden die folgenden Parameter vorgegeben:

e Frequenz des Startlaserfeldes

41
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Pulsdauer des Startlaserfeldes bzwo@ der Zeitschritte und ihre Anzahl

Form der Einlilllenden des Startlaserfeldes, insbesondere auch Anzahl von Knoten

Grol3e des Kontrollparametesszur Intensiatskontrolle des Laserfeldes
o Maximale elektrische Feldistke des Startlaserfeldes

Molekilrotationen Knnen prinzipiell bei Optimierungen hiarksichtigt werdeni[12]. Sie
werden im Rahmen dieser Arbeit jedoch vernashklgt, da es sich in erster Linie um eine
prinzipielle Studie handelt.

Was sich bereits nach der Zerlegung des Dipolmomentes von Acetylen in zwei Antei-
le abgezeichnet hatte, wurde in den ersten Testrechnungeiiipeddie Schwingungso-
berbne konnen selektiv mit dem ihnen zugaigen Dipolmoment angeregt werden, das
jeweils andere Dipolmoment zeigt keinerlei Effekt. Deshalb bietet es sich an, die folgen-
de Untersuchung in zwei Teile zu gliedern: In diesem Kapitel wird die Obertonanregung
der asymmetrischen CH-Streckschwingung untersucht. Die Behandlung der Obertonanre-
gung in dercis-Biegeschwingung erfolgt analog undhirt zu ahnlichen Resultaten. Sie

ist austihrlich in Anhang A dargestellt. Eine Tabelider alle Optimierungen und ihre
Parameter befindet sich im Anhang B (s. Tabglle]14.1).

5.2 Obertonanregung in der
asymmetrischen CH-Streckschwingung

5.2.1 Die optimierten Laserpulse

In einem ersten Schritt wurde der schwingungslose Grundzustand (00000) als Startwel-
lenfunktion und die Fundamentalschwingung (00100) als Zielzustand der Optimierung
gewahlt. Der Startlaserpuls besal? eine sibusige Eintilllende ohne Knoten, als Fre-
guenz diente die Energiedifferenz zwischen den beiden Schwingungsdast

Der erreichte Transfer, also das Betragsquadratitbeslapps zwischen Start und Zielwel-
Ienfunktion|<¢i(T)}q§f>|2, betrug 98.40%. Der optimierte Puls ist von 800 fs Dauer und
zeigt eine deutliche Struktur aus drei Subpulsen (siehe Afb. 5.1). Es handelt sich also um
einen sog. geformten Puls.

Die maximal erreichte elektrische Felddte des Laserpulses liegt bei 0.005 a.u., das ent-
spricht etweg.92- 10“%. Der Kontrollparametet betrug 0.5. Das ist ein relativ niedriger
Wert, der dem Algorithmus ahrend der Optimierung gRere Freiheiten bei der Verteilung

der insgesamt zur Vdifjung stehenden Laserinte@dsitugesteht.

Gegeriiber Variationen des Kontrollparameteiist die Optimierung veraltnismafig un-
empfindlich. Mbglich sind Variationen bis hin zum Faktor 3 ohne nennenswerte Verluste,
obwohl es einen optimalen Weiidrfa durchaus gibt. Ein empfindlicher Optimierungspa-
rameter ist hingegen die Gesamtpulsdauer T. Variationen im 10% Bereich ziehen bereits
deutliche Ausbeute-Einbuf3en von bis zu 20% nach sich.
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Zur weiteren Analyse des berechneten optimalen Laserfeldes wird staréd@gdeine
Fouriertransformation in den Frequenzraum durcigef Eine solche ist in Ablh. 5.1 ge-
zeigt. Fir obigen Puls ergibt sich eine Frequenzverteilung um 3600 dmerum. Dies
entspricht recht genau der erwartetdibergangsfrequenz. Nennenswerte Frequenzanteile
treten zwischen 3300 und 3900 chauf (Genaueres hierzu &er).

Um eine Aussagéber die zeitliche Abfolge der unterschiedlichen Frequenzanteile treffen
zu konnen, wird eine sogenannte FROG-AnalyBeeuency Resolved Optical Gating
durchgetihrt. Im wesentlichen handelt es sich hierbei um eine gefensterte Fouriertrans-
formation. Das Ergebis der FROG-Analyse ist ebenfalls in Abl. 5.1 dargestellt. Sehr gut
ist die Struktur des Laserpulses bestehend aus den bereits vorher erkannten Subpulsen zu
sehen. Die einzelnen Subpulse sind von ihrer Form her elliptisch mit zu den Achsen des
Diagrammes parallelen grof3en- und kleinen Halbachsen. Die Subpulse weisen also prak-
tisch keinerlei Chirp Charakteristika auf, keine Frequenzanteile einer Farbe eilen denen
einer anderen grunéslich voraus.

Der zweite untersuchtébergang (00000}~ (00200) wurde zu 98.67% realisiert. Wieder
weist der Pulse eine deutliche Substruktur auf, es handelt sich ebenfalls um einen geform-
ten Laserpuls (s.Ablp. 5.1 Mitte). Der optimale Wert vomerringerte sich und betrug nun

0.3. Um eine hohe Ausbeute zu erzielen, mul3te die Gesamtpulsdauer um 25% auf 1000 fs
erhdht werden.

Die Hauptfrequenz des Pulses liegt wieder bei ca. 3600'cmas auf einen Zweipho-
tonerubergang hindeutet. Dies war auch zu erwarten: Der direkte Einphatbesyang
(00000)— (00200) ist aus Symmetriggnden verboten. Aus der DFT-Darstellung ist er-
sichtlich, daf? die Pulsbreite im Frequenzraum recht deutlich zugenommen hat.

\Von gesteigertem Interesse ist nunmehr die Optimierung déserganges
(00000)— (00300). Ein Einphotonerbergang ist nunmehr symmetrieerlaubt. In ersten
Versuchen wurde die Laserfrequenz der energetischen Differenz der beiden Schwingungs-
eigenzusinde angepaldt, eine Optimierung war jedoch nicht erfolgreich. Wenn auch der
Ratepuls mit hohen Feldsken eine Ausbeute im Bereich von 40% erzielte, so konver-
gierte der Algorithmus dennoch nicht gegen einen Einphotidnergang. Stattdessen
endete die Prozedur schlie3lich wieder bei einer Anregung in Mehrphotonenschritten
gemal dem Leiter-Schema.

Wurde gleich mit einer Frequenz um 3600 thbegonnen, so war das Ergebnis quali-
tativ dem obigeréhnlich. Der optimale Puldif die Anregung (00000)- (00300) ist in

Abb. 5.1 rechts dargestellt. Erreicht wurde eine Poulation des Zielzustandes von 98.10%.
Die Pulsdauer hat sich geg#rer demUbergang (00000}~ (00100) nahezu verdoppelt

und betégt nun 1500 fs. Die Struktur des geformten Pulses weist nunmehr etliche Maxima
und Taillierungen auf. Im Frequenzraum zeigt sich die erneute spektrale Verbreiterung des
Pulses in bezug auf energetisch tiefer liegedtergange.

Die direkte Obertonanregung vom schwingungslosen Grundzustand aus ist in
der asymmetrischen CH-Streckschwingung alségich und folgt einem Leiter-
schema. Interessant ist nun, ob die Obertonanregung auch schrittweis&?3 gem
(00000)— (00100)— (00200)— (00300) erfolgen kann, und wenn ja, mit welchen Aus-
beuten und Pulsen.
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Zunachst wurde derUbergang (00100)— (00200) optimiert. Als Parameter wur-

den versuchsweise diejenigen gewt, die sich bei der Optimierung désberganges
(00000) — (00100) als optimal herausgestellt hatter0.5 und T=800 fs. Der so be-
rechnete Laserpuls erbrachte dennoch nur eine Ausbeute von 87.93%. Eine anschliel3ende
Anpassung der Optimierungsparameter erzielte eine Popolation von 94.14%. Wesentlich
fur den Erfolg war einedngere Pulsdauer von 1000 fs. Die Laserpulsdéide Rlle sind

in Abb. 52 dargestellt.
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Abbildung 5.2: Optimierte Laserpulsaif denUbergang (00100)- (00200). Die deutlich bessere
Ausbeute wird bei einerahgeren Pulsdauer von 1000 fs erzielt. Die Struktur beider Laserpulse
ist einander sehahnlich. Ein signifikanter Unterschied ist nur in Fourier-Darstellung (Mitte) zu
erkennen, bei der der optimale Puls eine geringere spektrale Breite aufweist.
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Betrachtet man das elektrische Feld der Pulse und die FROG-Darstellung, so ist die Struk-
tur der geformten Pulse einander auffallexithlich. Die vier Subpulse sind bei dem ef-
fektiveren und &ngeren Puls lediglich zeitlich etwas gedehnt, die maximale elektrische
Feldstrke liegt in beiden &len bei ca. (0.007 a.u.). Einen signifikanten Unterschied er-
kennt man bei der Betrachtung der Fouriertransformation: Der optimale Puls weist eine
deutlich geringere spektrale Breite auf.
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Abbildung 5.3: Optimierte Laserpulsdif denUbergang (00200}~ (00300). Die deutlich besse-

re Ausbeute wird bei eineéhgeren Pulsdauer von 1000 fs erzielt. Die Struktur beider Laserpulse
weist bis aufahnliche Feldsirken keinerlei Gemeinsamkeiten auf. In der Fourier-Darstellung (Mit-
te) ist bei dem optimalen Puls eine geringere spektrale Breite zu erkennen.

Betrachten wir abschlieBend déibergang (00200)- (00300). Auch hier ergibt sich
fur eine Bngere Pulsdauer T=1000 fs eine bessere Ausbeute (94.67%) als bei T=800 fs
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(85.68%), der Wert von betrug wiederum 0.5. Die Pulse mit unterschiedlichen Pulsdau-
ern und Ausbeuten sind einander in Ab 5.3 gédpemgestellt. Die taillierte Struktur der
beiden Pulse weist keinerlei offenkundige Gemeinsamkeiten auf, nur die maximalen elek-
trischen Feldsirken bewegen sich wieder im selben Bereich (0.007 a.u.). Bemerkt werden
kann alllerdings, daR sich wie im Falle déberganges (00100} (00200) die spektrale
Breite des Pulses mit zunehmender Pulsdauer verringert.

Zusammenfassendalt sich bei der Obertonanregung der asymmetrischen CH-
Streckschwingung also Folgendes feststellen: Zur erfolgreichen Anregung sind geformte
IR-Laserpulse auf der Femtosekunden-Zeitskala erforderlich.

Die optimierten Pulse sind béglich des jeweiligerJberganges,ifr den sie berechnet
wurden, lbchst selektiv. Nur deshalb ist @berhaupt rdglich, eine Population von mehr

als 50% in einen angeregten Zustand zu transferieren.

Der sensitive Optimierungsparameter ist die Pulsdauer T, die bei der direkten Anregung
in Oberbne aus dem Grundzustand (00000) kommend mit zunehmendem Anregungsgrad
ansteigt. Der Kontrollparameterhingegen reagiert ve#ftnismallig unempfindlich.

Das Schema der Anregung \auft in allen Rllen nach einem Leiter-Mechanismus,
ein direkter Einphotondibergang (00000}~ (00300) ist offenbar urignstig und konn-

te nicht optimiert werden. Die direkte Obertonanregung mit einem einzigen geformten
Laserpuls ist der schrittweisen Anregung vorzuziehen: Direkt konnte z.BJlbergang
(00000)— (00300) zu 98.10% realisiert werdenalwrend schrittweise mit drei geformten
Pulsen nuB8.40% - 94.14% - 94.67% = 87.70% zu erreichen waren.
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5.2.2 Mechanismen der Obertonanregung

In diesem Abschnitt sollen die Mechanismen der Obertonanregung genauer untersucht
werden. Beantwortet werden soll dabei unter anderem die Frage, weshalboeere h
Obertonanregung in einem Zug@rggstiger ist als ein schrittweises Anregen durch An-
wendung mehrerer Laserpulse.

Um die Mechanismen aufzukien, wurde der Ausgangszustand mit dem optimalen Laser-
feld in der Zeit vorvarts propagiert. \&hrend der Propagation wurde der aktuelle Zustand
der sich entwickelnden Wellenfunktion zu mehreren Zeitpunkten ermittelt und auf die un-
gesbrten Schwingungseigenfunktionen projiziert. Das Ergebnis ist eine zeitasfgéto-
pulationsanalyse der Schwingungszumste. Das Resultat im Falle der direkten Oberton-
anregungen (00000} (00x00) ist in Abb[5}4 dargestellt.

Betrachtet wird zuachst der einfachste Fall (00008) (00100) (s. Abb[5]4 oben). Nach
etwa 120 fs beginnt die Wechselwirkung des Lasers mit dem Mib\krkung zu zeigen.

Die Population des Ausgangszustandes (00000) nimmt nunmehr stetigiatend sich

die Besetzung des Zielzustandes (00100)aztist nahezu spiegelbildlich étit. Nach

420 fsuberkreuzen sich die Populationskurven von (00000) und (00100). Interessant ist,
dal3 nach ca. 300 fs auch ein Transfer (00180)00200) und damitiber den Zielzustand
hinaus erfolgt. Diese Besetzung erreicht nach ca. 520 fs ihren Maximalwert mit etwa 25%
und wird zum Ende des Laserpulses wieder abgebaut zugunsten des Zielzustandes (00100).
Die Populationsanalyse ddsbergainge (00000)— (00200) (s. Abb.[5]4 Mitte) und
(00000)— (00300) (s. Abb[5]4 unten) zeigt eine andere Charakteristik. Diedik&rung

des Ausgangszustandes setzt jeweils nach etwa 200 fs ein. Dabei werden schrittweise
genmal} eines Leiterschemas die zwischen dem Anfangs- und Zielzustand angesiedelten
Schwingungsniveaus besetzt, bevor die Populution des Zielzustandes aufgebaut wird. Ein
Grol3teil der Anregung erfolgt stufenweigber den Zielzustand hinaus bis hin zum vierten
Oberton der asymmetrischen CH-Streckschwingung. Béirergang (00000)- (00200)
erreicht die Population von (00500) 40%, bebergang (00000}~ (00300) wird der

direkt benachbarte Zustand (00400) zu 80% besetztadhlish sind zwischenzeitlich der
Anfangs- und Zielzustand der Optimierung zeitgleich&rernd unbesetzt.

Betrachtet wird nun der Mechanismus des schrittweiskearganges (00100} (00200).
Eristin Abb[5.b dargestellt. Verglichen werden die Mechanismen der (im obigen Abschnitt
vorgestellten) Pulse mit 87.93% bzw. 94.14% Ausbeute. Wie schon die Laserpulsstruktur,
so sind sich die Mechanismen dieser beiden Pulse &afirich. Es erfolgt nicht nur ein
Wechsel der Population vom Zustand (00100) in den Zustand (00200), sondern auch ei-
ne sehr starke Anregung von energetisthdr und auch tiefer liegenden Zastlen der
Progression (00x00). Dieilte einer Optimierung entscheidet sich offenbar im letzten Ab-
schnitt der Laser-Moleék-Wechselwirkung: Hier wird die Population aus den zwischen-
zeitlich besetzen Schwingungsniveaus in den eigentlichen Zielzustand der Optimierung
zuruck transferiert. Im Falle des 800 fs langen Pulses in[AGb.5.5 oben gelingt dies nur teil-
weise, die Zeitiir den Ricktransfer ist offenbar zu kurz, und die Verluste der Optimierung
verteilen sich gleichmlig Uber verschiedene Anregungsgrade der asymmetrischen CH-
Streckschwingung. Im zweiten Fall der 1000 fs langen Optimierung (s[Abb.5.5 unten)
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Abbildung 5.4: Populationsanalyse zur Autklung der Mechanismen der direkten Oberton-
anregung in der asymmetrischen CH-Streckschwingung. Deutlich erkennbar ist ein Leiter-
Mechanismus. Auch energetischiter als der Zielzustand liegende Zusile werden intermeili
besetzt. OberiJbergang (00000} (00100) Mitte:Ubergang (00000}~ (00200) untent)bergang
(00000)— (00300)
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Abbildung 5.5: Mechansimus der Optimierung (00108) (00200). Intermedir werden sowohl
energetisch dher als auch tiefer liegende Zéaste der Progression (00x00) besetzt. Entscheidend
fur den Erfolg einer Optimierung ist die erfolgreichadRfuhrung der Population aus den interme-
diar besetzten Zudnhden in den ge@hlten Zielzustand.

hingegen gelingt die stufenweisé&é&kfihrung in den Zielzustand.

Der Mechanismus ddsberganges (00208)- (00300) ist fir die im obigen Abschnitt vor-
gestellten Pulse mit 85.68% (T=800 fs) bzw. 94.67% Ausbeute (T= 1000 fs) in[Abb. 5.6
dargestellt. Man erkennt erneut eine zwischenzeitliche Besetzung energefiseh h
(00400) und tiefer liegender Zasde (00100). Im Falle dearigeren Pulses (T=1000 fs)
gelingt der Ricktransfer in den Zielzustand, im Falle des 800 fs langen Pulses ist die Wech-
selwirkungszeit zu kurz, der Verbleib der Population in den @ndén (00100) und (00400)
erklart die Verluste in der @Gf3enordnung von 15%.

Zusammenfassend kann igtich der Mechanismen der Obertonanregung in der asymme-
trischen CH-Streckschwingung Folgendes festgestellt werden: Die Anregung folgt prinzi-
piell einem Leiter-Mechanismus. Hierbei werden aberazigh zu den unbedingt erfor-
derlichen Leiterschritten auch energetiscihér als der Zielzustand und/oder energetisch
tiefer als der Ausgangszustand liegende Schwingungsniveaus zeitweidieebev

Uber den Erfolg einer Optimierung entscheidet digciiihrung dieser zagzlichen in-
termedar besetzten Zudhde auf die Hauptleiter bzw. in den Zielzustand. Die Haupther-
ausforderung besteht bei einer Obertonanregung also nicht darin, einen Leiter-Prozel zu
initiieren, sondern diesen in geeigneter Weise im richtigen Zustand zu beenden.

Somit ist auch einsichtig, weshalb bei einer Anregung ausgehend vom schwingunglosen
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Abbildung 5.6: Mechansimus der Optimierung (00268)(00300). Intermedir werden sowohl der
energetisch dher liegende Zustand (00400) als auch der tiefer liegende Zustand (00100) besetzt.
Die Ruckfuhrung der Population aus diesen zwischenzeitlich besetztearfiest gelingt im Falle

des 1000 fs langen Laserpulses zufriedenstellend (Ausbeute 94.6&end bei dem 800 fs
langen Puls der Verbleib der Besetzung in den Zudén (00100) und (00400) die relativ hohen
Verluste im 15%-Bereich erdlt.

Grundzustand (00000) inbherer Obetine (00x00) in einem Zuge mit Hilfe eines ein-
zigen geformten IR-Laserpulse$tiere Ausbeuten erzielt werderinen als bei einer
schrittweise Anregung mit mehreren Laserpulsen.

5.2.3 Maskenfunktionen der optimierten Laserpulse

Nachdem nunmehr von theoretischer Seite heragekst, dald Obertonanregung in der
asymmetrischen CH-Streckschwingung von Acetyld@ighch ist, und auch, geafd wel-

chen Mechanismen sie erfolgt, wenden wir uns nun der Frage nach der experimentellen
Realisierbarkeit der optimierten Laserpulse zu. Hierzu soll im folgendeiachsh kurz auf

die prinzipielle Erzeugung von geformten Laserpulsen eingegangen werden. Insbesondere
wird auf die Bedeutung und Berechnung der sog. Maskenfunktionen als Schnittstelle zwi-
schen Experiment und Theorie eingegangen. Abschliel3end werden die Maskenfunktionen
fur alle in Abschnit{5.2]1 optimierten Laserpulse berechnet und ausgewertet.

Um geformte Laserpulse zu erzeugen, werden sog. Pulsformer (emigk shaper
berdtigt. Im spektralen Bereich von 430 nm bis L#n sind sog. Rissig-Kristall-
Modulatoren (iquid Crystal Modulators, LCM bereits kommerziell editlich. Sie
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verfugen typischerweisé@ber 128 diskrete Pixel, aldaber 128 Hissigkristallzellen, an

die gezielt elektrische Spannungen zur Manipulation eines hindurchtretenden Laserfeldes
angelegt werdendnnen. Prototypen weiterentwickelter LCMs \iggén mittlerweildiber

640 Pixel [13].

Leistungsstarke Laser im mittleren IR-Bereich existieren bereite(Electron Laser FE-

LIX (4-250um) [71]), und es scheint nur eine Frage der Zeit zu sein, bis die Entwicklung
von Pulsformern im mittleren und fernen Infrarot von Erfolg gekrsein wird. Die Ent-
wicklung eines neuen Typus von nichtlinearen Kristallen zeigt bereits vielversprechende
Resultate in dieser Richtun@[52]. Welcher Ansatz auch immer aber letztlich zum Ziel
fuhren wird, auf alle Blle wird die Realisierung eines Pulsformers im mittleren und fernen
Infrarot einem Pixelschema folgen.

Die Funktion, die beschreibt, auf welche Weise die einzelnen Pixel eines Pulsformers am
hindurchtretenden Laserfeld operieren, ist die sog. Maskenfunktion. Sie ist damit das di-
rekte Interface zwischen Theorie und Experiment unddgiioht die Formung von Pulsen,

die mit Hilfe der Optimal Control Theorie berechnet worden sind.

Um die Maskenfunktion zur Erzeugung eines bestimmten Pulses zu ermitteln, wird
zunachst das (in unserem Fall reelle) elektrische Feld Fourier-transformiert, um sein (kom-
plexes) Spektrum im Frequenzraum zu erhalten. Um diese Frequenzverteilung herum wird
ein Gaul3-brmiges Spektrum als Eillende angepaldt. Diese Anpassung aspntiert

das Spektrum eines in seiner Bandbreite limitierten Kurzzeit-Pulses, der normalerwei-
se 1r Pulsformungsexperimente als Ausgangspuls generiert wighrgvid des Pulsfor-
mungsprozesses werden einzelne Komponenten seines Spektrums abgascima/oder
verzogert.

Die Maskenfunktion beschreibt diese Amplituden- und Phasenmodulation und wigl3gem

M(w) = €"(w)/€m(w) (5.1)

berechnet. Hierbei bedeutet(w) den um die zentrale Laserfrequenziegenden Part des
Spektrums, um den herum der GawBrfiige nicht phasenmodulierte Pu)s(w) angepallt
wurde. M (w) ist eine komplexe Funktion

M, = T,e" , (5.2)

wobei n den Pixel-Index bezeichnefl,, steht fir das Transmissionsmuster im Be-
reich [0,1],¢, ist die zugebrige Phase im Intervall = «].

Der Zusammenhang zwischen der Gesamtpixelzghl, und der Frequenzbreite des
urspinglichen Laserfeldes(t) mit einer signifikanten Amplitude im Intervally, —
Awjn, wo + Aw;y,] ergibt sich zu

Nmaz = QAWWL ’ (53)
dw
wobei gilt
2
dw = 1. (5.4)
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N bezeichnet die Zahl der diskreten Punkte des Laserfel@dgsdt ist seine zeitliche
Diskretisierung.
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Nach dem soeben beschriebenen Verfahren wurdeichshdie Maskenfunktioneiifdie
direkte Obertonanregung (00008) (00x00) berechnet. Sie sind in AQb.]5.7 zusammen
mit den Fourier-limitierten Ausgangspulseir len Formungsprozel3 dargestellt.

Die Maskenfunktion des optimierten Pulsés dlenUbergang (00000}~ (00100) ist sehr
simpel. Bereits 28 Pixel sindif eine Erzeugung dieses Pulses ausreichend. Der Fourier-
limitierte Ausgangslaserpuls weist eine spektrale Halbwertsbreite von 295aufy seine
Gesamtpulsdauer béafyt ca. 280 fs.

Die Spektren der optimierten Pulsdirf die Ubergange (00000)— (00200) und
(00000)— (00300) waren bereits deutlich breiter als bdipergang (00000}~ (00100)

(s. Abb.[5:1). Entsprechend sind es die Fourier-limitierten Pulse zu ihrer Erzeugung mit
Halbwertsbreiten von 1010 cth bzw. 712 cn1!. In der Zeitdonane entspricht dies Ge-
samtpulsdauern von ca. 90 fs bzw. 120 fs. Die Anzahl der Pixel hat sich somit atit, erh
es sind nunmehr 116 bzw. 126 vordfen. Diese Anzahl ist aber immer noch als gering
einzustufen.
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Abbildung 5.8: Maskenfunktionen zur Realisierung der Anregung (00160§00200). (a) Aus-
beute des geformten Pulses 87.93%; (b) Ausbeute 94.14%.
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Die Berechnung der Maskenfunktiondir kine schrittweise Obertonanregung der asym-
metrischen CH-Streckschwingung ergéb denUbergang (00100}~ (00200) 785 cm’

bzw. 640 cnt! als Halbwertsbreiten der Fourier-limitierten Pulse (s. Abb. 5.8). Die Pi-
xelzahl betrug 72 bzw. 76if den besseren Puls mit 94.14% Ausbeute. Dieergang
(00200) — (00300) kann mit 120 bzw. bei 94.67% Ausbeute mit 128 Pixeln reali-
siert werden (s.Abb[5.9). Die Halbwertsbreiten der Fourier-limitierten Pulse betragen
1263 cnt! bzw. 1111 cm® und sind somit gegéiber dem tiefer liegendeblbergang
(00100)— (00200) erliht.

Zusammenfassend ergibt sich somit folgendes Bild: Die zur erfolgreichen Obertonanre-
gung der asymmetrischen CH-Streckschwingung erforderlichen geformten Pulse sind von
verhaltnismafig geringer Komplexitt. Eine schrittweise Anregung der Oligre ist, was

die Erzeugung der Maskenfunktionen betrifft, nicht von Vorteil gédpem einer direk-

ten Anregung. Jeder einzelne optimierte Puarkte mit Maskenfunktionen erzeugt wer-
den, deren Pixelzahlen denen der heute beriitaridere spektrale Bereiche existierenden
LCMs entsprechen.
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Abbildung 5.9: Maskenfunktionen zur Realisierung der Anregung (00280§00300). (a) Aus-
beute des geformten Pulses 85.68%, T=800 fs; (b) Ausbeute 94.67%, T=1000 fs.
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Erste logische Operationen

In diesem Kapitel werden die ersten logischen Operationen im Acetylen-Mdiekchrie-
ben. Bei diesen Untersuchungen wird sich herausstellen, daf} weitere Anstrengungen hin-
sichtlich der Konstruktion globaler Quantengatter lohnenswert sind.

6.1 Zwei-Qubit-System im Acetylen-Molekdl

Die Beschreibung des Acetylen-Moi@k erfolgt im Rahmen dieser Arbeit in einem zwei-
dimensionalen Modell, das die IR-aktiven Schwingungmoden des Acetylen umfafit. Jede
dieser beiden Normalmoden kann nun dazu verwendet werden, ein Qubit zu definieren wie
bereits allgemein in Kapit¢l 3.4 beschrieben.

Die erste gewhlte Definition der Qubitzughde ging von der Fundamentalen und dem er-
sten Oberton jeder IR-aktiven Schwingung aus: Einem einzigen Schwingungsquant wurde
der logische Wert Null, zwei Schwingungsquanten der logische Wert Eins zugeordnet.
Das erste Qubit wird durch Anregungen der asymmetrischen CH-Steckschwingung be-
schrieben:\O)S und }1>5. Diese beiden Zuahde spannen zusammen den zweidimensio-
nalen HilbertrauniHs auf. Entspechend ergeben sidlr £ine einfache bzw. zweifache
Anregung deris-Biegeschwingung die Definitionei) 5 und |1) 5, die gemeinsam den
ebenfalls zweidimensionalen Hilbertrau)y beschreiben.

Das gesamte Zwei-Qubit-System wird somit beschrieben durch das direkte Produkt aus
den TeildumenHs undHp:

Hsp=Hs @ Hp (6.1)
Der HilbertraumH sz ist somit vierdimensional, und es gelten folgende Zuordnungen:
00)spg = (00101)
01)sg = (00102)
[10)sp = (00201)
[11)sp = (00202) (6.2)

In Abb. 6] sind die vier Basiszustde des Qubitsystems veranschaulicht.

57
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cis—Biegeschwingung
+2.1

100> oder (00101) [10) oder (00201)

CHgTH @ Hg

[01> oder (00102) [11) oder (00202)

Abbildung 6.1: Basiszusinde des Zwei-Qubit-Systems. Die Grafik zeigt die reellen Schwingungs-
eigenfunktionen von Acetylen, die zu einer ersten Definition der Qubitbasis herangezogen wurden.

Der HilbertraumH g ist der einzige Raum, indem die Berechnungen dieser Arbeit aus-
gefuhrt werden, Berechnungen in den TédmenHs und Hp sind nicht ndglich und

auch nicht sinnvoll: In einem realen Moligksind grundatzlich alle Schwingungsmoden
gegenvartig, sie gebiren alle zu demselben Quantensystem und beeinflussen sich gegen-
seitid]. Der Index (SB) wird daher im folgenden weggelassen.

Dies wirkt sich bei der Berechnung der Schwingungeigenfunktionen aus, bedeutet jedoch nicht, daR
danach grundszlich sbrende Wechselwirkungen zwischen den einzelnen Schwingungmoden auftreten!
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6.2 Annaherung an eine Hadamard Transformation

In unserem Zwei-Qubit-Systemimmsen zwei verschiedene Hadamard-Transformationen
verwirklicht werden. In diesem Abschnitt wird die Hadamard-Transfomation im zweiten
Qubit, das durch die Anregungen in des-Biegeschwingung definiert ist, einer eingehen-
deren Betrachtung unterzogen (der andere Fall ist analog).

Gesucht wird genau ein einziger global einsetzbarer Laserpuls, der alle im folgenden auf-
gelisteten Transformationen gleichzeitig leisten kann:

\00>H% [|o0) + [01)] | 7 [|00) + |01)] — |00) (6.3)
o) — == [Jo0) —Jo1)] . 7{\oo> o] o) 64
\10>—>% [|10) + |11)] , 7 [|10) + |11)] — |10) (6.5)
1) = S5 [10) = |10)] . —=[10) ~ 12)] = J11) (6.6)

Alle diese Transformationen operieren ausschlief3lich auf dem zweiten Qubit. Die Tatsa-
che, daf3 es sich bei der Hadamard-Transformation um eirgreméermitesche Operation
handelt, legt nahe, nach zeitlich symmetrischen Laserfeldern zu suchen.
Zu Beginn werden nun zwei Einzeltransformationen aus obigem System untersucht.
Um den ersten “Hadamard”-Laserpuls zu designen, diemé& als Anfangs- und
[}00> + |01)] als Zielzustand. Die Propagationszeit wurde aufgrund der Erfahrungen
be| der Obertonanregung zu 500 fs @gdl. Als Startlaserfeld diente ein Puls moderater
Intensitit mit einer Tagerfrequenz von 700 crh und gauRbrmiger Einlilllenden.
Die Konvergenz des OCT-Algorithmus ist sehr schnell, nur neun Iterationen sind notwen-
dig, um die Population zu 99.20% in den gaviten Zielzustand zu b&fdern.
Als zweiter Tes'nbergang iir eine Hadamard-Transformation im zweiten Qubit wurde der
UbergangjOl) — L HOO> |01)] gewahlt. Der Erfolg is&hnlich: eine schnelle Konver-
genz und eine hohe Population von 98.05% im Zielzustand.
Beide optimalen Laserpulse sind vergleichend in AbH. 6.2 dargestellt. BHideaginge
unterscheiden sich nur in dem Wert ihres passiven ersten Qubits, das durch die Transfor-
mation nicht veandert wird. Dennoch sind die beiden optimierten Laserpulse hinsichtlich
ihrer Struktur sehr verschieden.
Diese Tatsache liefert einen wichtigen Hinweis zur Konstruktion von globalen Quantengat-
tern: Sofern es darum geht, ein globales Ein-Qubit-Gatter zu berechnen, muf3 der Einfluf3
des passiven Qubits weitestgehend eliminiert werden. Im Falle der Implementierung ei-
nes Zwei-Qubit-Gatters, das eine Schaltbedingungadtnikt dieser Einflul3 hingegen von
grofRem Nutzen.
Weiterhin &llt auf, dal3 beide “Hadamard™-Pulse zu einer zeitlichen Symmetrie tendie-
ren, was besonders gut aus der FROG-Darstellung abzulesen ist. Diese Symmetrienei-
gung erscheint hilfreich hinsichtlich der Eigenschaft der Hermaéziler Hadamard-
Transformation.
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Abbildung 6.2: “Hadamard’-Transformationen im zweiten Qubit. Die beiden optimierten
Ubergange unterscheiden sich nur hinsichtlich des Wertes des bei dieser Transformation passiven
ersten Qubits. Deutlich erkennbar ist der EinfluR dieses passiven Qubits auf die Pulsstruktur. Bei
der Konstruktion globaler Ein-Qubit-Gatter muf3 dieser weitestgehend uit&tdverden, bei der
Realisierung von Zwei-Qubit-Gattern ist er von Nutzen. Die Tendenz zur zeitlichen Symmetrie ist
bei beiden Pulsen gut erkennbar, was der geforderten Eigenschaft der HeamniteziHadamard-
Gatters entgegenkommt..

(a) Ubergang00) — % [|00) +|01)], Ausbeute 99.20%;

(b) Ubergang01) — 5 [|00) — [01)], Ausbeute 98.05%.
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Der bisher verwendete Optimal Control-Algorithmus kann nur elthleergang zur Zeit op-
timieren. Als Quantengatter dienende Laserpul§ssen aber mehretgberginge gleich-

zeitig steuern &nnen. Bevor ddiber entschieden wurde, ob eine Weiterentwicklung des
Funktionals zur Multi-Target-Optimierung sinnvoll war, wurde per Hand versucht, einen
globalen Hadamard-Puls zu erzeugen bzw. festzustellen, ob damit zu rechnen ist, dal3 eine
allgemeine bsung fir ein Multi-Target-Problem dieser Aiberhaupt existiert.
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Abbildung 6.3: Zeitlich symmetrisierte Hadamard-Transformationen in der FROG-Darstellung.
Die Operationen mit passivem Qubjit)s sind im linken Teil der Abbildung, die mitl)g im
rechten Teil dargestellt.
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Durch simple mathematische Operationen wie Mittelwertbildung und Spiegelung wurde
versucht, zeitlich symmetrische Pulse zu erhalten, sodal? zumindest schon einmal die Hin-
und Ricktransformationen, die im obigen Gleichungssystem in der gleichen Zeile auf-
gefuhrt sind, mit dem selben Laserpuls erfolgeinken. AnschlieRend wurden Trans-
formationen mit dem gleichen Wert im passiven Qubit zusammengefalit. Die erhaltenen
Laserpulse sind in Abp.§.3 dargestellt. Da die Gesamtstruktur eines geformten Pulses
am besten in der FROG-Darstellung erkannt werden kann, wurde diese Darstellungsform
gewahlt. Alle zeitlich symmetrisierten Pulse erzielen Ausbeuten von 88% oder mehr. In
der linken Halfte der Abbildung sind alle symmetrisiertéiberginge mit dem passiven
Qubit|0) s dargestellt, rechts diébergange mit|1)s.

Die Struktur der Pulse miﬂ}s ist einander bereits bei den unanigig voneinander opti-
miertenUbergangen geralR GL.[6.F und 6]6 selihnlich, und esiberrascht nicht, daR ein

Puls gefunden werden kann, der gleichzeitig alle durch sie bewirkten Transformationen
durchiihrt. Im Falle detUbergange gerai3 GI.[6.5 und 6]6 mil0)s sind die gefundenen
Pulse sehr verschieden. Beispielsweise sind die Hauptfrequenzen deutlich gegeneinander
verschoben. Dennoch gelingt es bereits durch einfache mathematische Operationen, einen
Puls zu konstruieren, der die Charakteristika beider Einzelpulse in ausreichender Form in
sich vereint.

Der letzte Schritt auf dem Weg zu einem globalen Hadamard-Ga#silich die Verei-
nigung der Pulse aus Abp. 6.3 a3 und b3, gelingt mit diesen einfachen Mitteln allerdings
nicht in ausreichendem Mal3e (nur zu etwa 60%). Dennoch bleibt zu vermuten, dal3 ein
solcher vereinheitlichender Puls existiert und mit den entsprechenden Algorithmen auch
gefunden werdendante.

6.3 NOT-Operationen

DalR NOT-Operationen im Acetylen-Modell prinzipiell durchigjeft werden Bnnen, ist
bereits bekannt, da es sich hierbei letztlich um einfache Schadtngeghandelt, die bereits

im Kapitel[% bei der Obertonanregung untersucht worden sind.

In diesem Abschnitt wird eine logische NOT-Operation auf ihre eventuelléAdilgkeit

vom Wert des passiven Qubits untersucht. Als Tlestginge dienterj01) — [00) und

|11) — [10). Die optimierten Pulse sind in Abb. 6.4 gezeigt. Die erzielten Ausbeuten
sind mit 94.20% bzw. 99.00% wiederum sehr hoch. Die Substruktur der Pulse ist sehr
verschieden. Gemeinsam ist ihnen jedoch die optimale Gesamtpulsdauer T=500 fs. Die
Laserfeldsirken bewegen sich im selben Bereich.

Eine Symmetrisierung eines einzelrigberganges ist in dieserifen sehr schwer, da die
Pulse der NOT-Operation von sich aus keine Neigung zu zeitlicher Symmetrie aufweisen.
Dennoch ist eine solche Symmetrisierunggtich, wenn auch mit hohen Verlusten. Bei-
spielhaft ist in Abb.4c die Symmetrisierung débergange$11> — ]10} dargestellt.

Die noch erzielte Ausbeute batt 71.30%.
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6.4 Phasenschifts

Erste Phasenschift-Operationen wurden ebenfalls untersucht. Zur Erinnerung sei bemerkt,
dal3 eindI-Operation die Phase eines Zustandes genau dannamdert, wenn der Wert
des Qubits, auf das sie angewendet wird, den Betrag Eins besitzt.
Da es bisher nicht dglich ist, die Phase einer Wellenfunktion bei Schwingungsauktn
direkt zu messen, erdht der OCT-Algorithmus als Optimierungsziel das Betragsquadrat
desUberlappes zwischen lasergesteuerten Wellenfunktion und vordefinierter Zielwellen-
funktion:

|(wiT)|65)]* (6.7)
Konsequenterweise ist die Optimierung von Phasenschifts mit dem vorliegenden Algorith-

mus fr die Basiszusinde unseres Zwei-Qubit-Systems nicligiich. Es ist aber iiglich,
Phasenschiftdir beliebigeUberlagerungszuande zu optimieren wie beispielsweise

1 1
V2 V2

Eine Extrapolation auf Basisz@stde ist theoretisch denkbar.

Der optimierte Pulsifr obigenUbergang ist in Abb_6]5 gezeigt. Er ist 500 fs lang, besitzt

ein breites Frequenzspektrum und keinerlei aug@iégé zeitliche Symmetrie. Eine Sym-
metrisierung des Pulses ist dennochgtich und mit einer Ausbeute von 80.30% sogar
recht erfolgreich.

Die Erfahrungen dieses Kapitels lehren, dald es global einsetzbare Quantengatter ver-
mutlich gibt. Im Falle der Hadamard-Transformation ist es beinahe gelungen, sie mit
sehr einfachen Symmetrisierungsmethoden zu berechnen. Es ist von daher sinnvoll,
das OCT-Funktional weiterzuentwickeln, so dal3 Multi-Target-Optimierungen und damit
Quantengatter-Berechnungen direkt durciigefwerden knnen.

(Joo) + [01)) — —= (|00) — |01)) . (6.8)

6.5 Praparation verschr ankter Zust ande

Nach einer entsprechenden Realisierung von Quantengattern sollteggésimsein, auch
beliebige versclimkte Zushinde zu erzeugen. Diese sind in Quantenalgorithmen von
groRer Bedeutung, wenn auch nicht in allen Quantenalgorithmen erforderlich.

Die bekanntesten vers@nkten Zusinde sind die sogenannten Bell-Zrste in Zwei-
Qubitsystemen:

1

|d*) = \/5(\00>i\11>) (6.9)
|U+) = % (Jo1) + [10)) . (6.10)

Sie kdnnen aus den vier Qubitbasiszusien in zwei Schritten hergestellt werden.
Zunachst wird eine Hadamard-Transformation in einem beliebigen Qubit angewandt. An-
schlieBend kommt in dem anderen Qubit ein CNOT-Gatter zum Einsatz.
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Abbildung 6.5: Phasenschift um. Da das Optimierungsziel des OCT-Funktionals das Betragsqua-
drat desUberlappes zwischen lasergesteuerte Wellenfunktion und Zielwellenfunktiororsigh
Phasenschifts nichtif Basiszusinde berechnet werdeniFSuperpositionszushde hingegen ist
dies noglich.

(@) 75 (|00) .+.|01>_). - 75 (|010> —|o1)), Ausbeutle 99.60%;

(b) symmetrisierteUbergang = (|00) +[01)) = 5 (|00) — |01)), Ausbeute 80.30%.
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Um beispielsweise den Zustahﬁ*} zu erzeugen, gibt es demzufolgen diédlichkeiten

|00) E %(}00>+}01>) C'ETS %(100>+{11>) (6.11)
und |00) E %(}00>+}10>) C'\ETB %(]00>+{11>). (6.12)

Zum jetzigen Zeitpunkt liegen zwar noch keine globalen Quantengatter vor. Bei bekann-
tem Anfags- und Zielzustandknen aber bereits jetzt versahkte Zusinde erzeugt wer-

den. Beispielhaft soll der Zustarj@ﬂ germaR GL.[6.1P optimiert werden. Dabei soll das
Hauptaugenmerk in diesem Abschnitt nicht der Pulsanalyse gelten, es gilt vielmehr, die
Moglichkeit zur Erzeugung von Bell-Zaaden prinzipiell zu demonstrieren.

Der erste Schritt besteht in derdparation eines Hadamard-Zustandes, die in Abb. 6.6
dargestellt ist:

1
00) — E(yoo> +10)) . (6.13)

Der entsprechende Laserpuls operiert im ersten Qubit der asymmetrischen CH-
Streckschwingung. Die Population des Hadamard-Zustandes wird mit ihm zu 98.80% ver-
wirklicht. Der geformte Puls ist von ca. 1000 fs Dauer und besteht aus mehreren Subpulsen.
Seine Hauptfrequenz liegt bei ca. 3470¢tm
Gemeinsam mit dem Laserpuls sind in AbBD] 6.6 Momentaufnahmen des Realteiles der Wel-
lenfunktiony gezeigt. Dies vermittelt einen guten Eindruck von der Schwingungsdynamik
innerhalb des Acetylen-Moléls. Gut zu erkennen ist das Aohst langsame Anschwin-
gen in der Streckschwingung. Nach ca. 250 fs bilden sich die erstétziiosen Knoten
in der Streckschwingung aus, d.h. Olbee der Progression (00x01) werden zunehmend
besetzt. Nach 800 fs klingt diese hohe Anregung langsam wieder ab, bis nach ca. 1000 fs
der Hadamard-Zustand voll ausgebildet ist.
Im zweiten Schritt wird ausgehend vom Hadamard-Zustand der Bell-Zuj@h@i
prapariert:

1

5(100) +[10)) = (o0} + [11)) . (6.14)

Der optimierte Laserpuls ist gemeinsam mit Schnappssén der Wellenfunktion in
Abb. 6.7 dargestellt. Seine Effizienz ist mit 97&8akerst hoch. Der geformte Puls ope-
riert in dercis-Biegeschwingung und weist eine hohe Frequenzbreite auf, er ist insgesamt
von 725 fs lange.

In den Momentaufnahmen zur Schwingungsdynamik ist gut zu erkennen, daf die zwei
Knoten in der asymmetrischen CH-Streckschwingung die ganzéleiterhalten bleiben.

In dercis-Biegeschwingung bilden sich zwischenzeitlich mehreré@w@lishe Knoten aus,

was auf eine Obertonaregung der Form (0010x) und (0020x) schliaRerAm Pulsende

wird schlie3lich der hochsymmetrische uigthetische BeII-Zustadd>+> erreicht.

Die anderen drei Bell-Zuahde konnten mihnlich guten Resultaten ebenfalls erzeugt
werden. Die Paparation von verschnkten Zusinden ist im 2D-Acetylenmodell also gut
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Abbildung 6.6: Praparation eines Hadamard-Zustandes. Durch Momentaufnahmen des Realteiles
der Wellenfunktion wird die innermolekulare Schwingungsanregung illustriert.
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Abbildung 6.7: Praparation eines Bell-Zustandes. Die Schnapipssé illustrieren seine Entste-
hung. Die Fidelity des verscankten Zustandes ist mit 0.97 extrem hoch.
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realisierbar. Die Ndglichkeiten von Molekularem Quantencomputing werden durch die
Praparation von Bell-Zuginden um einiatzliches und spannendes Feature erweitert.



v

Globale Quantengatter im
Acetylen-Molekdl: oberes
Qubitsystem

In diesem Kapitel werden globale Quantengatter, d.h. Quantengatter, dicangabpiiom
Inputzustand der Qubits auf richtige Weise logisch operieren, berechnet. Zu diesem Zweck
wird das bisher verwendete OCT-Funktional zu einem Multi-Target-Funktional erweitert.
Anschlie3end erfolgt eine Berechnung der Gatter im oberen Qubitsystem, also dem Sy-
stem, in dem auch die ersten logischen Operationen vorgenommen worden sind. Quanten-
gatter in einem alternativen energetisch tiefer liegenden System (sog. unteres Qubitsystem)
werden gesondert im darauffolgenden Kagitel 8 behandelt. Im folgenden Kapitel befindet
sich auch ein allgemeines Failber die Optimierung von globalen Quantengattern in bei-
den Qubitsystemen.

7.1 Das Multi-Target-Funktional

Das bisher verwendete OCT-Funktional

K (00, 01(0,0) = | (0(Don)| ~ oo+ [ 190 (7.2)

—2Re{<¢z \¢f>/ (s (t) { [Ho — pe(t) } it >dt},
kann nur zur Optimierung eines einzelrigherganges

Yi(t=0)=¢, > Yt =T) = Dy (7.2)

eingesetzt werden. Im Kapitgl 6 wurde es von daher zur Berechnung einzelner logischer
Operationen eingesetzt, die noch keine globalen Quantengatter darstellten.

69
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Kennzeichnendifr globale Quantengatter ist, dal’ alle Zuste einer Qubit-Basis gleich-
zeitig in richtiger Art und Weise transformiert werdedriken. Dabei wird auf die Entwick-
lung der Phasen zéchst keinerlei Druck ausgbt. Die Qubitbasiszughde werden also
jeweils als Startzuanhde benutzt, die entsprechenden Ziekde [angen vom jeweiligen
Quantengatter ab.

Im Falle einesn-dimensionalen Hilbertraumes sind also (mindesteng)berginge durch
einen einzigen Laserpuls zu realisieren:

Erstrebenswert ist es, ein Funktional zu entwickeln und in den OCT-Algorithmus zu imple-
mentieren, das die bylichkeit bietet zu einer Multi-Target-Optimierung. Es muf3 folglich

m Optimierungsziele

enthalten. Die lasergesteuerten Wellenfunktiogigrit) mussen jeweils als Nebenbedin-
gung die zugebrige zeitabBAngige Schidingergleichung eillen, es sind dahem La-
grangesche Multiplikatoregb s (t) in das Funktional einzubringen. Zur Steuerung wird
jedoch nach wie vor nur ein einziges Laserfeld benutzt. Somit ergibt sich das folgende
Funktional:

K (ir(t), ¥px(t), €(t))
-2 {W““(T)WV —ap- /0 |€s<<tt))’ dt

k=1

—2Re{<@/}lk }¢fk>/<¢fk { [Hy — pe(t) }mk >dt}}. (7.5)

Eine Variation dieses Funktionals liggich seiner Variablenr);;, v ¢, unde(t) fuhrt auf
einen Satz voni2+1 gekoppelten Differentialgleichungen:

ih%%‘k(t) = [Hy — pe®)] in(t) ,  vi(0) =i, k=1.m (7.6)
m%wk(t) = [Hy — pe)](t), Yu(T) =bp, k=1.m (7.7)

{ B 2(—012 ' Im{<w“€(T>‘¢fk><wfk(t)‘/i’¢ik(t)>}}
{ - 2(—02 : Im{<wik(t)|wfk(t)><¢fk(t)|/L|wik(t)>}}

m s(t) =

- _ Z {Im{(zm \¢fk(t)><¢fk(t)\MWik(t»}}

ha 0

;mo Z{[m{ Yin(t Wfk@)xwfk(t)Iuwik(t»}} (7.8)
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Die 2m Differentialgleichungerf 7.6 un@ 7.7 sind strukturell identisch mit denen des
herkbmmlichen Funktionals. Der entscheidende Unterschied bei einer Multi-Target-
Optimierung ist der andere Aufbau des elektrischen Fet@igsgenal[7.8. Es wird ei-

ne Summatioruber aIIeUbergangek durchgetihrt, denn das elektrische Feldrygt von
jedem einzelnen zu optimierendelbergang bzw. dessen Eigenschaften ab.

Im Falle unseres Zwei- Qublt Systems Acetylen und seiﬁeﬂ dimensionalen Hilber-
und
}11> zu optimeren. Die zug(eimgen vier Zielzusinde werden geaﬁS dem jeweiligen
Quantengatter bestimmt.

In Kapitel [ haben wir festgestellt, daf3 Verluste bei Optimierungen oft infolge ei-
ner Obertonanregung entstehen. Population, die zwischenzeitlich in andeéndérst
als den Zielzustand transferiert wird, kann in einigexlén nur unvollkommen wieder
zuriickgewonnen werden. Es tritt bei der Optimierung also ein ungew&lliergang auf.

Es ist wiinschenswert, einen solchBbergang zu unterécken. Dadurch kann vermutlich
die Gite einer Optimierung gesteigert werden. Zu diesem Zweck wurde dglidhkeit
einerUbergangsunteréickung in das Multi-Target-Funktional eingebaut und in den ent-
sprechenden Algorithmus implementiert.

Es seiem Ubergange zu unterdicken. Zu minimieren sind also die folgenden Alistke

Als Nebenbedingung muf3 erneut die jeweilige $cdmgergleichung eillt werden, es

sind alsan weitere Lagrangesche Multiplikatoren in das Funktional eiaigah. Die Struk-

tur der Einfigung wird vom bereits bekannten Multi-Target-Funktiolaérnommen, al-
lerdings erflt sie ein positives Vorzeichen, da es sich um keine Maximierung, sondern um
eine Minimierung handelt.

Insgesamt ergibt sich nun das folgende Funktional:

K (i(t), valt), vsu(t), ¥a(t), €(t))
=2 e )’¢fk>\2—a0'/o |€s<(tt))’ dt

k=1

sl el b a0

Die Variation be#glich aller Variableniihrt erneut auf einen Satz von (2(n+m)+1) gekop-
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pelten Differentialgleichungen. Die ersten 2(n+m) Gleichungen lauten:

o alt) = [Ho— pe()] dlt) , va(0)= 0w, k=Llom (7.1
B tge(t) = (Ho — e Up(t) . ¥pe(D) = 6, k=1lom (712
ihgwﬂ(t) = [Hy — pe®)]a(t) ,  ¥a(0) = ¢y , E=1..1 (7.13)
B b(t) = [Ho — pe() plt) . b(T) = 6, k= 1. (7.14)

Es handelt sich erneut um zeitalrtgige Schidingergleichungen mit entsprechenden Ne-
benbedingungen. Die Konstruktionsvorschriit flas elektrische Feld ist allerdings eine
andere geworden:

2
=
I
|
D"S
S| ®»
© =

:
—N

I (0|9 700 10 () | e >}

+ 2 ) Z {Im{<¢zl )W (8)) (o (8) || a(t)) } } : (7.15)

Die nachfolgenden Optimierungen von globalen Quantengattern wurdaolztimit dem
einfachen Multi-Target-Funktional geéifd GI.[7.b vorgenommen. Im Bedarfsfall kam nach
einigen Iterationen dann zazlich das erweiterte Multi-Target-Funktional zum Einsatz,
wenn es galt, gezielt speziellthergange zu unterdicken und Verluste zu verhindern.

7.2 Globale Quantengatter im oberen Qubit-System

In diesem Abschnitt werden globale Quantengatter in dem bisher verwendeten oberen
Qubitsystem vorgestellt. Begonnen wird mit Quantengattern, die im zweiten Qubit operie-
ren. Die dabei erhaltenen Puls@&ien somit mit den logischen Operationen aus Kapitel 6
direkt verglichen werden. Zur Analyse der Quantengatter werderéprme Darstellun-

gen des geformten Laserpulses in der Zeit- und Frequerandernerangezogen. Weiter-
gehende Auswertungen higgdich der Mechanismen und Maskenfunktionen werden nur in
ausgevithlten Rllen pasentiert. EinéJbersichtilber die besten optimierten Quantengatter
befindet sich im Anhang B in Tabelle I}.2.
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7.2.1 Globale Quantengatter im zweiten Qubit
7.2.1.1 Hadamard-Gatter im zweiten Qubit

Mit dem in Abschnit{7]1 vorgestellten Multi-Target-Funktional wurdeaemst ein globa-
les Hadamard-Gatter realisiert. Folgende aéthérgange waren gleichzeitig zu optimieren:

1

00) — % [|00) +|01)] | 7 [|00) + |01)] — |00) (7.16)
01) — % [J00) — Jo1)] | % [|00) — [01)] — |o1) (7.17)
10) — % [|10) + [11)] | % [|10) + [11)] — [10) (7.18)

1) =Sl -m] . -]~ 719)

Der iterative Prozel3 verlief rechtigig, die Hadamard-Transformation scheint eine Art
“naturliche Transformation” im Acetylen-Molék zu sein, was sich mit der Tatsache

in Einklang bringenaf3t, daR bereits mit Hilfe des Single-Target-Funktionals und einfa-
chen Handoptimierungen mehrdiderginge der Hadamard-Transformation gleichzeitig

zu realisieren waren. Das Resultat ist in Abb] 7.1 gezeigt.

Der gefundene Laserpuls weist nur eine grobe zeitliche Symmetrie auf, die aufgrund der
Unitaritat und Hermitezitit der Hadamard-Transformation von Vorteise. Eine %llige
zeitliche Symmetrie ist abeiif das Hadamard-Gatter (und alle anderen) auch nicht zwin-
gend erforderlich. Es ist nur entscheidend, dal3 die jeweiligeraAdstkorrekt geschal-

tet werden. Die im Moleddl ablaufenden Mechanismeirfein Vor- bzw. Zuiickschalten
konnen durchaus verschieden sein, was sich in einer nicht vorhandenen zeitlichen Symme-
trie manifestieren &nnte. Ob ein Hadamard-Gatter mit besserer Ausbeute zeitlich symme-
trischer ausseheniwde, bleibt an dieser Stelle offen.

Der geformte Laserpuls unterscheidet sich deutlich von den per Hand symmetrisierten Pul-
sen (s. Abb6]3). Seine Substruktur ist um ein Vielfaches einfacher, sie besteht nur noch aus
zwei Subpulsen. Die Pukshge betiigt nun 700 fs (statt vorher 500 fs), die spektrale Breite

ist deutlich verringert (Ein weiterer optimierter Puls von 600 fs Gesamgt befindet sich

im Anhang in Abb[T4])2.).

Der Multi-Target-OCT-Algorithmus ist offenbar dazu in der Lage, aus einer Vielzahl von
Strukturen, die bei Optimierungen einzelé#erginge auftreten, die wirklich wichtigen

und charakteristischen herauszukristallisieren. Diese Grundstruktureriisegidé erfolg-

reiche Optimierung bereits ausreichend.

Der Mechansimus der Hadamard-Transformation ist mit einer inte&retistarken An-
regung decis-Biegeschwingung verkipft. Eine Anregung von bis zuihf Schwingungs-
guanten wird beobachtet. Zwischenzeitlich sind die Ausgangs- und Ziglmestles Quan-
tengatters praktisch komplett ebtkert.

Die Maskenfunktion des Hadamard-Gatters ist einfach. 37 Pixel sind zur Pulsgenerierung
ausreichend.
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Abbildung 7.1: Globales Hadamard-Gatter des zweiten Qubits im oberen Qubit-System. Die er-
Zielte Ausbeute bedigt fur alle acht optimiertetybergange 90% oder mehr. Der optimierte Puls
weist verglichen mit den vorher per Hand symmetrisierten “Hadamard”-Pulsen eine sehr einfache
Substruktur auf. Der Multi-Target-OCT-Algorithmus extrahiert aus komplizierten Strukturen von
Einfachiberdgingen offenbar die wesentlichen Charakteristika, die zu einer erfolgreichen Optimie-
rung bereits ausreichend sind.
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7.2.1.2 NOT-Gatter im zweiten Qubit

Ein globales NOT-Gatter, das im zweiten Qubit operiert, mu3 simultan die folgenden
Ubergange ermglichen:

00) — |o1) (7.20)
01) — |o0) (7.21)
[10)  — |11) (7.22)
11)  —  |10) (7.23)

Das so einfach erscheinende NOT-Gatter erweist sich als das am schwersten zu optimieren-
de. Mehr als 300 Iterationen sind nach dem Auffinden der optimalen Parameter notwendig,
um eine Konvergenz des Algorithmus zu erhalten. Der erhaltene geformte Laserpuls ist in
Abb.[72 dargestellt.

Die Gesamtpulsdauer ist 700 fs. Die Pulsinteitsist sehr hoch, die maximale elektri-

sche Feldstrke betagt 0.0164 a.u., das entspricht 8a0 - 10126%2. Eine lonisation des
Acetylenmolekils ist genal3 einer Absciitzung bzw. Erfahrungswerten allerdings erst im
Bereich10'® — 10" zu erwarten. Dennochiuifte die experimentelle Erzeugung solch
intensiver Pulse Schwierigkeiten bereiten.

Der Frequenzbereich des NOT-Gatters umfalt gut 1500'cwie aus der FROG-
Darstellung zu erkennen ist. Auch besitzen die Subpulse des Gatters stark unterschiedliche
Tragerfrequenzen mit ca. 500 cf 700 cnt! und 1200 cm!.

Eine Analyse des Mechanismus offenbart eine beinahe als chaotisch zu bezeichnende Art
und Weise der Gatterschaltung. Hohe Obertonanregungen, mehrfaches Besetzen und Ent-
leeren aller Zuginde sind kennzeichnend. Es sind Verluste in dé&f38nornung von 10%

zu verzeichnen.

Die Maskenfunktion @ir den optimierten Puls wurde ebenfalls berechnet. Sie umfal3t 115
Pixel. Allerdings ist der ursjingliche Fourier-limitierte Puls sehr intensiv (0.103 a.u., ent-
sprechend.79 - 10** %) und kurz, er umfaBt nur knapp zwei Schwingungszyklen des
elektrischen Feldes. Das NOT-Gatter in diesem Qubit-System ist also kein Wunschkandi-
dat zu einer erstmaligen Gatterrealisierung im Experiment.
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Abbildung 7.2: Globales NOT-Gatter des zweiten Qubits im oberen Qubit-System. Die erzielte
Ausbeute be#igt fur alle vier optimiertetdbergange 89% oder mehr. Der Puls weist eine auffallend
grof3e Breite im Frequenzraum auf.
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7.2.1.3 II-Gatter im zweiten Qubit

Die Wirkung einedI-Gatters kann folgendermaf3en dargestellt werden:
|0)C0 = [1)(1] - (7.24)

Im wesentlichen wird also die Phase eines Qubits mit Wert Eins um denaVggxtireht,
Qubits vom Wert Null bleiben unvandert. Da der OCT-Algorithmus die Maximierung des
Betragsquadrats détberlappes zwischen lasergesteuerter Wellenfunktion und Zielwellen-
funktion zum Ziel hat, ist es nichtaglich, [I-Transformationeniir die Qubitbasiszuahde
direkt zu optimieren. Stattdessen werden folgederginge verwendet:

7(\00>+\01>) — 7(|oo> 01)) (7.25)
7 (Joo)y —Jo1)) — 7 (J00) +|01)) (7.26)
7(\10>+\11>) — 7(|10> |11)) (7.27)

(]10> 1)) — ﬁ(|10>+|11>) (7.28)

Zwei optimierte Pulse, basierend auf obiddibergaingen, sind in AbH. 7.3 dargestellt. Be-
trachtet wir zudchst der 600 fs lange Puls. Er erreicht eine Population des Zielzustandes
von mindestens 88%. Die Pulsintesitst mit 0.006 a.u. sehr moderat. Im Frequenzspek-
trum treten zwei verschiedeneafrerfrequenzen auf: eine bei ca. 750 ¢peine weitere

bei 2250 cmt, was dem Dreifachen der ersten Anregungsfrequenz entspricht. Dies deutet
nicht nur die Moglichkeit eines Leiter-Prozesses an, sondern auch eine direkte Anregung
eines um drei Energiequantedatter liegenden Schwingungsniveaus.

In der FROG-Darstellung sind diese beiden verschieden@&gefirequenzen ebenfalls gut

zu erkennen. Augedflig ist weiterhin eine nahezu perfekte zeitliche Symmetrie der Sub-
pulse.

Wird die Pulsdauef” im Rahmen einer weiteren Optimierung af 700 fstdth so eribht

sich die Ausbeute in den Zielz@stden auf mindestens 97%. Die Fe#dke des geform-

ten Pulses reduziert sich auf 0.0055 a.u., seine Struktur wird wesentlich vereinfacht. Bei
diesem besserdi-Gatter handelt es sich um lediglich einen einzigen langgezogenen Puls
mit einer Hauptfrequenz bei ca. 620 thn

Die hier beobachtete Tendenz einer Pulsvereinfachung bei gleichzeitiger Effizien-
zertbhung ist ein PAnomen, das bei den Optimierungen im Rahmen dieser Arbeit re-
gelmafig auftritt. Es gelingt dem OCT-Algorithmus bei richtiger Parameterwabhl stets bes-
ser, die wesentlichen Strukturen eines LaserpulsebdstimmteéJberginge zu erkennen.
Entsprechend einfach ist die Struktur des optimierten Pulseberér Ausbeute.

Die Maskenfunktion des Pulses mit 97% Ausbeute ist denkbar einfach. Bereits 14 Pixel
sind zur Formung eines solchen Pulses ausreichend. Der Ausgangspuls ist spektral schmal
mit einer Halbwertsbreite FWHM=144 crh Dies ist mit Abstand der bisheiif einen
Ubergang in decis-Biegeschwingung schmalbandigste Puls (s. Abb. 7.4).
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Abbildung 7.3: Globale IT-Quantengatterifr das zweite Qubit im oberen Qubit-System. Eine
hohere Population der Zielzistde ist mit dem strukturell einfacheren und schmalbandigeren La-
serpuls erreichbar. Dieser Sachverhalt entspricht einer generell zu beobachtenden Tendenz bei allen

Quantengatter-Optimierungen.
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rechts: Ausbeute mindestens 97%
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Population zwischen den beiden Zastlen, aus denen die Anfangs- bzw. Zielanste
aufgebaut sind. Weiterhin wird interm@diPopulation auch in andere Zaste der Pro-
gressionen (0010x) bzw. (0020x) transferiert.
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Abbildung 7.4: GlobalesII-Gatter des zweiten Qubits im oberen Qubit-System. Dieses Gatter ist
bisher das strukturell einfachste und spektral schmalste.
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7.2.1.4 CNOT-Gatter mit zweitem Qubit als Schaltqubit

Bei der Realisierung eines CNOT-Gatters wird sich erweisen, ob man den bei den ersten
logischen Operationen in Kapitgl 6 beobachteten Einflul3 des passiven Quigithliats

wie vermutet dazu nutzen kann, eine Bedingung in Schalarayg zu implementieren.
Dient das erste Qubit als passives Qubit und das zweite als aktives, so sind die folgenden
Ubergange gleichzeitig zu optimieren:

00) —  ]00) (7.29)
o1)  — Jo1) (7.30)
[10) — [11) (7.31)
11y —  |10) (7.32)
0.006_
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Abbildung 7.5: Globale CNOT-Quantengatter. Das erste Qubit dient als Kontrollgubit, im zweiten
Qubit wird aktiv geschaltet. Dargestellt sind zwei Quantengatter mit vergleichbarer Ausbeute, die
sich aber in der Komplext der Pulsstruktur deutlich unterscheiden.

links: Ausbeute>90%, Pulsdauer T=600 fs

rechts: Ausbeute&91%, Pulsdauer T=800 fs
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Die Optimierung gelang bis hin zu einer Populatin v81%. Zwei optimierte Quanten-
gatter sind in Abb[7]5 dargestellt.

Der zurachst erhaltene Puls war 600 fs lang. Seine maximale In&ngiar ver-
gleichsweise hoch mit 0.0133 a.u.. Die Fourier-Tarnsformation zeigt ein breites Spek-
trum mit nennenswerten Frequenzanteilen zwischen 400 und 30006. difie aus der
FROG-Darstellung ersichtlich, handelt es sich um mehrere Subpulse unterschiedlicher
Tragerfrequenzen.

Eine Optimierung mit einer Pulsdauer von 800 fs brachtaigkezh der Population ein
ahnliches Ergebnis. Der Transfer in den Zielzustand wurde 2106 erreicht. Allerdings

hat sich die Charakteristik des Pulses deutlich positianeert: Die Maximalfeldstrke
wurde auf 0.0062 a.u. reduziert, das entsprichtl ci. - 1012%. Das Frequenzspektrum

ist schmaler, es kommen nur noch Subpulse einer einzigen Hauptfrequenz bei ca-700 cm
vor. Die FROG-Darstellung zeigt eine sote symmetrische Struktur der Subpulse, ledig-
lich die Symmetrieachse ist zeitlich ein wenig nach vorn zu 350 fs hin verschoben.

Die Asthetik dieses zuletzt betrachteten Pulses wurde zum AnlaR genommen, auch die
Maskenfunktion und den Mechanismus dieses Quantengatters vorzustellen.

Die Maskenfunktion ist in Abb[ 7.6 dargestellt. Der experimentelle Ausgangspuls be-
steht aus nur zweieinhalb Schwingungszyklen des elektrischen Feldes, er ist knapp 150 fs
kurz und deshalb spektral relativ breit, FWHM=549 ©nmit einer Hauptfrequenz von

610 cnr!l. Die Maskenfunktion umfat nur 40 Pixel, was als3erst einfach zu bezeich-

nen ist.

Der Mechansimus des CNOT-Gatters ist in Abb] 7.7 gezeigt. In den zwei oberen Darstell-
lungen ist das Kontrollqubit im Zustadd>5, es soll somit kein Schaltvorgang im zweiten
Qubit erfolgen. Die Population verbleibt in diesen beidé&tidh jedoch nicht einfach im
Ausgangszustand, sondernamft zwischenzeitlich einen Austausch mit dem jeweils an-
deren Zustand des Qubit-Basissystems.afaleh kommt es zu einem Transfer in den
nachstldheren bzw. achstniedrigeren Zustand der Progression (0010x). Der gesamte Vor-
gang ist zeitlich anahernd symmetrisch.

In den beiden unteren Darstellungen von Abbl 7.7 befindet sich das Kontrollqubit im Zu-
stand\ 1>5, was ein Schalten im aktiven Qubit atst. Der Ausgangszustand wird Aamnst

zugig entleert und der Zielzustand dabei zu etwa 40% besetzt. Anschliel3end wird auch
letzterer wieder entleert, sodal3 sich nun praktisch die gesamte Population in auf3erhalb
des Qubitsystems liegenden Zarstlen der Progression (0020x) befindet. Dies ist nach
ca. 350 fs der Fall, was mit dem Symmetriepunkt des Laserpulses zusaatinduf-
schlieRendduft der eben beschriebene Vorgaigkwarts ab, wobei nun die Rollen von
Ausgangs- und Zielzustand vertauscht sind.

Zusammenfassend soll Folgendes festgestellt werden: Der Einflul3 des passiven Qubits auf
die Laserpulsstruktur bei EinZédergangen konnte erfolgreich dazu genutzt werden, eine
Bedingung in Form des CNOT-Gatters bei Molekularem Quantencomputing zu implemen-
tieren. Somit istfir das zweite Qubit erstmals ein kompletter Satz von globalen Quanten-
gattern erzeugt worden. Dies ist der erstmalige Beweis, dal3 Molekulares Quantencompu-
ting mit Hilfe von Schwingungsmoden als Qubit-Reentanten tadshlich ndglich ist.
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Abbildung 7.6: Maskenfunktion des CNOT-Gatters im zweiten Qubit B6il.42% Ausbeute. Der
Ausgangspuls besitzt eine spektrale Halbwertsbreite von FWHM=549 cseine Gesariihge

in der Zeitdondne betagt 150 fs. Die Maskenfunktionen ist mit nur 40 Pixeln sehr einfach zu
realisieren.
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Abbildung 7.7: Mechanismus des CNOT-Gatters. Die Population der nicht zu schaltenden Qubits
wird zwischenzeitlich dennoch transferiert. In alleallen sind Anregungen von Schwingungs-
zustinden auRerhalb des Qubit-Basissystems mafR3geblich mit am Mechanismus des Schaltvorgan-
ges beteiligt.
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7.2.2 Globale Quantengatter im ersten Qubit

Zur weiteren Vervollsindigung des ersten Satzes globaler Quantengatter sollen nun die
Gatter im ersten Qubit kurz vorgestellt werden.

7.2.2.1 Hadamard-Gatter im ersten Qubit

Zur Realisierung eines globalen Hadamard-Gatters wurden die folgendedizaiginge
gleichzeitig optimiert:

1

00) — % [|00) + |10)] , 7 [|00) + [10)] — |00) (7.33)
01) — % [|01) +|11)] | % [|01) +|11)] — |o1) (7.34)
10) = <5 [l00) = [10)] . —=[Jo0) ~[10)] ~ J10)  (7.35)

1) =SSl -] oy -fm)] =) @30

Der optimierte Puls ist in Abl. 7.8 gezeigt. Seine Pulsdaueia@e400 fs, die maxi-
male elektrische Feldstke ist 0.0169 a.u., das entspridh?2 - 1013%. Nennenswer-

te Frequenzanteile sind in einem Bereich von fast 1000'czu finden. Anders als das
Hadamard-Gatter im zweiten Qubéfit dasjenige im ersten Qubit keinerlei zeitliche Sym-
metrie erkennen.

Eine Berechnung der Maskenfunktion ergab 139 Pixel und eine spektrale Breite des Aus-
gangspulses von FWHM=836 crh Dies ist zwar immer noch beachtlich, aber da die
Tragerfrequenz mit ca. 3500 crhdeutlich toher liegt als belUbergingen im zweiten
Qubit (600-750 cm*), ist bei Quantengattern im ersten Qubit die relative Beziehung zwi-
schen Hauptfrequenz und Pulsbreite deutlighsiiger und einfacher zu realisieren.

Der Mechanismus des Quantengatters ist Leiter-Klettern und inteanee@bertonanre-
gung, ohne dal} eine besonderdgmante Struktur gefunden werdaimkte.
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Abbildung 7.8: Globales Hadamard-Gatter im ersten Qubit des oberen Qubit-Systems. Die erzielte
Ausbeute ist in allen &len =93.93%. Eine Symmetrie des Gatters in der Zeitdomist hier -
anders als im zweiten Qubit - nicht zu erkennen.
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7.2.2.2 NOT-Gatter im ersten Qubit

Um ein NOT-Gatter im ersten Qubit zu relalisiererijsaen die folgenden viétberginge
gleichzeitig optimiert werden:

00) — |10) (7.37)
01) — |11) (7.38)
|10)  — |00) (7.39)
1) — |o1) (7.40)

Das optimierte Quantengatter ist in Apb.] 7.9 dargestellt. Der erreichte Populationstransfer
in die Zielzusénde ist=88.71%. Das NOT-Gatter ist vergleichsweise schwer zu optimie-
ren. Die Pulshnge ist T=1400 fs. Die maximale Felddte betagt 0.0338 a.u., das ent-
spricht ca4.08 - 1013%. Das Frequenzspektrum ist gegber dem Hadamard-Gatter aus
AbschnittlZZ 711 verschatert.

Die Berechnung der Maskenfunktion ergab 100 Pixel und eine spektrale Halbwertsbreite
von FWHM=601 cm!. Der Schaltmechanismus ist Leiter-Klettern bzw. zwischenzeitliche
Besetzung von energetischiter und tiefer gelegenen Schwingungsaoden.

7.2.2.3 II-Gatter im ersten Qubit

Zur Berechnung eines globaldi-Gatters mufd erneut auf Superpositionsande als
Ausgangs- und Zielzushde der Optimierung zuckgegriffen werden. Die zu optimie-
rendenUbergange lauteten damit folgendermalf3en:

5 100+ 10) — - (Jo0)  [10)) (741
%(!00>—I10>) - %(|00>+|10>) (7.42)
S5+ 1) = = (Jon) - 1)) (7.43)
oy =)~ 5 (jon)+ 1) (.42

Dieses Quantengatter ist anscheinend leicht zu realisieren. Seine Berechnung verlief pro-
blemlos, der erhaltene optimale Puls ist in Abb.]7.10 dargestellt. Er weist eine alligenf
Symmetrie auf.

Die Pulsknge betigt wiederum 1400 fs. Die maximale Feldte ist aul3erordentlich nied-
rig mit 0.0024 a.u., das entspricht lediglieh)6 - 10116%2. Nenneswerte Frequenzanteile
erstrecken sicliber einen Bereich von ca. 600 ch

Die Berechnung der Maskenfunktion ergab eine Pixelzahl von 80. Deriungiche
Fourier-limitierte Puls ist FWHM=481 cmt breit. Das ist der schmalste Wert aller Quan-
tengatter im ersten Qubit des oberen Qubitsystems.

Der Mechansimus ist unspektau Austausch der Population zwischen Qubit-
Basiszusinden und anderen Anregungen der Progressionen (00x01) und (00x02).
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Abbildung 7.9: Globales NOT-Gatter im ersten Qubit des oberen Qubit-Systems. Die erzielte Aus-
beute ist in allen Bllen=88.71%. Der optimierte Puls ist von relativ hoher Intedtsiaber geringer
spektraler Breite.
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Abbildung 7.10: GlobaleslI-Gatter im ersten Qubit des oberen Qubit-Systems. Die erzielte Aus-
beute ist in allen &llen =291.20%. Der optimierte Puls ist v@uRerst niedriger Intenatt, spektral
verhaltnismalig schmal und weist eine groRe Anzahl von deutlichen Taillierungen auf. Seine zeit-
liche Struktur ist anédhernd symmetrisch zur zeitlichen Pulsmitte.
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7.2.2.4 CNOT-Gatter mit erstem Qubit als Schaltqubit

Abschlie3end soll eine weitere Variante des CNOT-Gatters betrachtet werden. Im Prin-
zip ist bei einem Zwei-Qubit-System die Realisierung eines einzigen CNOT-Gatters aus-
reichend, da es lediglich darum gebberhaupt eine Schaltbedingung, die die Ande
beider Qubits miteinander veripft, zu implementieren.

Selbstversindlich ist es trotzdem lohnenswert, ein weiteres CNOT-Gatter zu betrachten.
Ein solches ist beispielsweise:

j00) — |00) (7.45)
01) — |11) (7.46)
[10)  — |10) (7.47)
11)  — |o1) (7.48)

Das erhaltene Quantengatter ist in Apb. .11 dargestellt. Die Pulsdauer istigegeen
anderen besten Quantengattern im ersten Qubit gégiggérioht, sie betagt 1422 fs. Die
Feldstrke ist relativ hoch mit 0.0302 a.u., das entsprichBc - 1031

Die spektrale Breite des Pulses igt flas erste Qubit als durchschnittlich zu bezeichnen.
Die Hauptfrequenz liegt bei ca. 3500 chn

Das Quantengatter weist eine zeitliche Symmetrie auf, die sowohl in der Darstellung der
elektrischen Feldatke gegeiiber der Zeit als auch in der FROG-Darstellung sehr gut
zu erkennen ist. Dies wirdif eine Darstellung der Maskenfunktion und des Mechanis-
mus zum Anlal3 genommen, auf3erdem ist ein direkter Vergleich mit dem CNOT-Gatter im
zweiten Qubit aus Abschnitt 7.Z.2.4oglich.

Die berechnete Maskenfunktion ist in Agb. 1.12 dargestellt. Exakt 128 Pixel, so viel wie
heutige Masken besitzen, sind zur Erzeugung des CNOT-Gatters heranzuziehen. Die Pha-
se der Maskenfunktion velft iber groRe Pixelzahlen agimernd stetig. Der Fourier-
limitierte Puls istinsgesamt ca. 120 fs lang, seine Halbwertsbreite im Frequenzraagt betr
FWHM=750 cnt’.

Der Mechanismus des CNOT-Gatters ist in Abbildiing]7.13 gezeigt. Die sehr aagtgepr
zeitliche Symmetrie des Quantengatters legt die Vermutung eines gut beschreibbaren Me-
chanismus nahe. Dies trifft nur insofern zu, als daR bei dilbargaingen die Zuginde,

die das Qubit-Basis-System definieren, zwischenzeitlich praktisch adligf entdlkert
werden. Der (Wieder-) Aufbau der Zielpopulation erfolgt relatiatsgafir aber dann al-
lerdings recht schnell innerhalb von ca. 300 fs.

Der prinzipielle Mechanismus erfolgt wie bei allen anderen Qubitgatterraeemem
Leiter-Schema. AulRerhalb des Qubit-Basis-Systems liegendantiestverden sehr stark

bis zu einer Rate voa 75% (Zustand (00002)) bélkert.

Es kann festgestellt werden, daf auch im ersten Qubit ein &otlgjer globaler Satz von
Quantengattern existiert. Bigglich der Pixelzahlen und Pulsinterédén sind sie experi-
mentell vermutlich schwieriger, béglich der Hauptfrequenzen der Laserpulse und der
spektralen Breiten allerding einfacher zu realisieren als die Gatter im zweiten Qubit.
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Abbildung 7.11: Globales CNOT-Gatter mit dem ersten Qubit als Schaltqubit. Die erzielte Aus-
beute ist in allen &llen >288.20%. Der optimierte Puls ist relativ interéggstark, weist aber eine
auffallige zeitliche Symmetrie auf.
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Abbildung 7.12: Maskenfunktion des CNOT-Gatters mit dem ersten Qubit als Schaltqubit.



92 7 Globale Quantengatter im Acetylen-Molekul: oberes Qubitsystem

1 —
= - 92.16%
- 08| —
© B B
T 0.6_— ~
0§_— 0.4_— ~ 0
02} - Al N
0 - \I"l < W\ .
I N T A Qublts

1r — (00101)
c 081 — (00201)
g 0.6 — (00102)
§ oal (00202)
02

O_I 11 I L1 11 I L1 11 L1 11 I L1 11 I L1 11

1 — 0 i}

08_ . 94.30% Obertdne

5 F - — (00001)
‘—3 0.6~ ~ — (00301)
2 04f — (00401)
“ 02 jrq ! 9, \ )\ (00501)

0 : | J( J”\A»Vl

1 L1 11 L1 11 L1 11 L1 11 L1 11 L1 11 (00002)

- - 88.23% (00302)

c 08 — (00402)
-c_%. 06 o — (00502)
§- 0.4_— ~
02 - r

O L1 11 I L1 11 I L1 11 L1 11 I L1 11 I L1 11

0 500 1000 0 500 1000

Zeit/ fs Zeit/ fs

Abbildung 7.13: Mechansimus des CNOT-Gatters mit dem ersten Qubit als Schaltqubit. Die
Bewlkerung von auf3erhalb des Qubitsystems liegenden Schwinguniysdestwird sehr stark
zur Realisierung des Quantengattersdien.
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Globale Quantengatter im
Acetylen-Molekdl: unteres
Qubitsystem

8.1 Das untere Qubit-System

Das bisher verwendete Qubit-System ist nur eines von vielggliomen im 2D-Acetylen-
Modell. Es kann keinerlei Aussage daer getroffen werden, ob es sich bei dem bisher
benutzen System auch um ein setingtiges handelt. Deshalb soll zum Vergleich ein glo-
baler Satz von Quantengattern in einem anderen Qubit-System berechnet werden.

Die asymmetrische CH-Streckschwingung wird erneut zur Definition des ersten Qubits,
die cis-Biegeschwingung zur Definition des zweiten Qubits herangezogen. Null Schwin-
gungsquanten wird jeweils der logische Wert Null, einem Schwingungsquant jeweils der
logische Wert Eins zugeordnet. Es ergibt sich somit insgesamt:

|00)sg = (00000)
01)sg = (00001)
|10)sp = (00100)
[11)sp = (00101) (8.1)

Das so definierte Qubit-System ist in Apb.8.1 dargestellt.

Gewahlt wird also ein energetisch tiefer liegendes System. Bei den Gatteroptimierungen
auftretende Verlustedonen dabei - anders als vorher - nur in energetiggtehliegende
Schwingungszuanhde entweichen, was auf bessere Quantenausbeuten in diesem System
hoffen af3t.

In den folgenden Abschnitten werden die optimierten globalen Quantengatter vorgestellt.
In dieser Dissertationsschrift enthalten sind alle Pulsdarstellungen in der Zeit- und Fre-
guenzdorane, alle Mechanismen undratliche Maskenfunktionen. Sie befinden sich ent-
weder im fortlaufenden Text oder bei weniger Informationsgehalt im Anhang B. Bei der

93
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Abbildung 8.1: Basiszusinde des unteren Qubit-Systems im Acetylen Modell. Die Grafik zeigt
die reellen Schwingungseigenfunktionen der Qubits.

Berechnung der Quantengatter im zweiten Qubit hat Ulrike Troppmann im Rahmen ihrer
Diplomarbeit malRgeblich mitgewirki [68].
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8.2 Globale Quantengatter im unteren Qubit-System

8.2.1 Globale Quantengatter im zweiten Qubit
8.2.1.1 CNOT-Gatter mit zweitem Qubit als Schaltqubit
Betrachtet wird die Optimierung détbergange

j00) — |00) (8.2)
01) — |o1) (8.3)
|10) — [11) (8.4)
1) —  [10) (8.5)

im unteren Qubitsystem. Die optimierten Parameter aus dem oberen Qubitsystem
(T=800 fs unda=3.0) wurden zur Optimierungbernommen. Die erzielte Ausbeute der
Optimierung stieg um ca. 9% auf nunmeh®9.17%. Der erhaltene Laserpuls ist in
Abb.[8:2 dargestellt.

Das Quantengatter besteht aus zwei Subpulsen und ist zéitlidarst symmetrisch. Die
maximale elektrische Feldske ist gering mit 0.0020 a.u., das entsprichs - 10116‘2;.
Die spektrale Breite des Gatters ist gegleer dem oberen Qubitsystem deutlich verringert.
Nennenswerte Frequenzanteile erstrecken e einen Bereich von ca. 400 cip die
Hauptfrequenz befindet sich bei ca. 650¢m

Fur diesen strukturell sasthetischen Puls wurde die Maskenfunktion berechnet, sie ist in
Abb. B3 dargestellt. Der ursjngliche Fourier-limitierte Puls besitzt die Hauptfrequenz

632 cnttund hat eine spektrale Breite von FWHM=463T¢min der Zeitdorn@ne betagt

seine Gesanthge entsprechend etwa 170 fs. Die Pixelzahl der Maskadiedv. Es han-

delt sich also um einen relativ leicht zu formenden Puls.

Der Aufklarung des Schaltmechanismus ist in AbD] 8.4 gezeigt. Der einfachen Struktur
des Quantengatters entspricht ein klarer ubdrschaubarer Mechanismus. Im Falle der
Ausgangszuginde|00) und |01), die nicht geschaltet werden sollen, bleibt die Population

der Zusiénde einfach im ursfinglichen Zustand erhalten. Ein Transfer in andere aho

ist vernachhssigbar.

Bilden die Qubit-ZuS‘inde\ 10> bzw. \11) den Ausgangszustand, so erfolgt eine Schaltung

in die entsprechenden Zielzastde. Die Population des Anfangszustandes wird beginnend
nach ca. 150 fs stetig und mit konstanter Rate entlegrhrend spiegelsymmetrisch der
Zielzustand aufgebaut wird. Zur zeitlichen Mitte des Gatters sind beide Qub#iatiesbe-

reits gleichermal3en besetzt, der gesamte Populationsaustausch ist nach ca. 650 fs praktisch
abgeschlossen.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dal3 das CNOT-Gatter mit dem als Schaltqubit
dienenden zweiten Qubit in diesem energetisch tiefer liegenden Qubit-System deutlich bes-
ser und leichter zu realisieren ist als im oberen Qubit-System. Die einfachere Gatterstruktur
geht einher mit einem einfacheren Schaltmechanismus, bei dem weniger Verluste auftreten
und der somitifir die sehr hohe Effizienz des Quantengattersxdi.17% verantwortlich

ist.
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Abbildung 8.2: CNOT-Gatter im unteren Qubitsystem mit dem zweiten Qubit als Schaltqubit. Die
erzielte Population der Zielzustide is£299.17%. Der Pulse zeigt eine geringe spektrale Breite und
eine sclhne zeitliche Symmetrie.
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Abbildung 8.3: Fourier-limitierter Puls und Maskenfunktion des CNOT-Gatters im unteren
Qubitsystem. Das zweite Qubit fungiert als Schaltqubit. Der Fourier-limitierte Puls ist mit
FWHM=463 cn1 'verhaltnismaRig schmal, die Pixelzahl der Maskenfunktion mit 37 gering.
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Abbildung 8.4: Mechanismus des CNOT-Gatters im unteren Qubitsystem. Das zweite Qubit dient
als Schaltqubit. Ist die Schaltbedingung durch das erste Qubit nicitit esb verbleibt die Populati-
on die ganze Zeit hinweg im Ausgangszustand. Wird geschaltet, so erfolgt ein spiegelsymmetrischer
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8.2.1.2 Alternatives CNOT-Gatter (ACNOT) mit zweitem Qubit als Schaltqubit

Im Prinzip ist es nur eine Frage der Definition, ob beim CNOT-Gatter das Kontrollqubit
zum Ausbsen eines Schaltvorganges den logischen Wert Null oder Eins besitzen muf3.
Beide Varianten erlauben zusammen mit den entsprechneden Ein-Qubit-Quantengattern
die Zusammenstellung eines globalen Satzes von Quantengattern.

Es ist also von Vorteil, die Realisierbarkeit eines ACNOT ebenfalls zu untersuchen, da
eventuell strukturell einfachere Pulse bzw. bessere Optimierungsergebnisse zu erhalten
sind.

Das ACNOT wird folgendermaf3en definiert:

00) — |o1) (8.6)
01) — |o0) (8.7)
[10)  — |10) (8.8)
1) —  [11) (8.9)

Das berechnete Quantengatter ist in Abb}l 8.5 dargestellt. Die Pulsdauigthete bei

dem herbmmlichen CNOT-Gatter T=800 fs. Unterschiedlich ist allerdings der Parameter
a=5.0 (vormals 3.0).

Strukturell ist der geformte Laserpuls des ACNOT dem des CNOT-Gatterigch, er be-

steht ebenfalls aus zwei zeitlich symmetrischen Subpulsen vergleichbarer htteDiat
zugeldrige Maskenfunktion des ACNOT befindet sich im Anhang B in Abb:]14.3.

Die mit dem ACNOT-Gatter erzielte Population der Zielzumste betigt =92.79%. Der
Grund fr diese geringere Ausbeute wird deutlich, wenn man den Mechanismus des
ACNOT-Gatters betrachtet. Dieser ist in Alpb. 8.6 dargestellt.

Die Schaltbedingung wird von den Zastden|00) und |01) erfullt. Beim Austausch der
Population zwischen diesen beiden Zzusten wird allerdings - anders als beim CNOT-
Gatter - ein Oberton miteinbezogen. Der Populationsaustausciuftedeshalb nicht so
regelnafig wie beim CNOT. Diedlihrt zu kleinen Verlusten von ca. 6%.

Wird das Gatter nicht geschaltet, so verbleibt die Population des Ausgangszu$lmjdes
praktisch unbdrhrt in diesem Zustand. Die Effizienz dieses Prozesses ist mit 98.67% ent-
sprechend hoch. Anders véthes sich mit dem Ausgangszustdﬂd). Die Population

wird zwischenzeitlich zu ca. 60% in energetisabhbr liegende Zuande der Progressi-

on (0010x) transferiert. Die #kfuhrung dieser Population gelingt nur unvollkommen,
weshalb in diesem Fall nur eine Population des Zielqubits von 92.79% erreicht wird. Die
schlechtere Realisierung dieses (Nichiberganges ist die tiefere Ursaclie flie schlech-

tere Ausbeute des ACNOT-Gatters geglear dem herammlichen CNOT.

Zusammenfasend ist festzuhalten, dald das CNOT-Gatter einem ACNOT-Gatter im unteren
Qubitsystem vorzuziehen ist, sofern das zweite Qubit als schaltendes Qubit genutzt wird.
Durch den anderen Mechanismus beim ACNOT entstehen Verluste, die beim CNOT-Gatter
nicht aufgetreten sind.
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Abbildung 8.5: Alternatives CNOT-Gatter (ACNOT). Strukturell weist dieses Gatter eine grof3e
Ahnlichkeit mit dem CNOT-Gatter auf, die erzielte Ausbeute ist allerdingsx82.79% deutlich
geringer.
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Abbildung 8.6: Mechanismus des ACNOT-Gatters im unteren Qubitsystem. Das zweite Qubit dient
als Schaltqubit. Anders als beim CNOT wird bereits im Schaltungsfall ein Oberton in den Mecha-
nismus leicht mit einbezogen. Wird nicht geschaltet, so bIé]bﬂ]fl} als Ausgangszustand die
Population nicht einfach dort gespeichert, sondern wird zu etwa 60% intéinie@berdne trans-
feriert. Der Ricktransfer in den Zielzustand ist nur unvollkommen. Hieraus resultieren die relativ
hohen Verluste dieses Gatters.
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8.2.1.3 II-Gatter im zweiten Qubit

Zur Optimierung einesl-Gatters im zweiten Qubit werden die folgendgibergange opti
miert:

25 (00)+ Jor)) = == (Jo0) — Jon)) (8.10)
—=(j00) —[o1)) %(|00>+|01>) (8.11)
J (0 +11)) = 5 (J10) ~ 11) ©.12)
L)~ () @13

Bereits im oberen Qubitsystem wurde tlieses Gatter ein schmalbandiger, einfach struk-
turierter Puls hoher Ausbeute>97.67%) gefunden. Das Quantengattér flas untere
Qubitsystem ist in Ablj. 8.7 dargestellt.

Es handelt sich um einen geformten Laserpuls @hilich positiven Eigenschaften. Er
besteht aus zwei in der Zeit symmetrisch angeordneten Subpulsenagédrirequenzen
von ca. 700 cm!und erreicht eine Population der Zielzaistie von>97.68%. Die Puls-
dauer betigt 700 fs, die maximale elektrische Feltge ist 0.0044 a.u., das entspricht
6.91 - 10110%2 und ist damit noch geringer als im oberen Qubitsystem.

Die geringe spektrale Breite des Pulses gkreistet eine einfache Erstellung der Masken-
funktion, die in Abb[8B gezeigt ist. Sie umfal3t 33 Pixel. Die Hauptfrequenz des Fourier-
limitierten Puls ist 722 cm', seine Breite FWHM=433 cmit. Das entspricht einer Ge-
samtpulshnge in der Zeitdo@ne von ca. 210 fs.

Der Mechanismus deld-Gatters ist im unteren Qubitsystem regiersichtlich und soll

im folgenden vorgestellt werden (siehe Abb] 8.9).

Bei der Realisierung eind3-Gattersandern sich letztlich nicht die prozentualen Zusam-
mensetzungen der Ausgangs- bzw. Zielande, sondern nur die relative Phasen ihrer An-
teile. Entsprechend wird bei den vier optimiertébergaingen des Gatters jeweils mit einer
50:50 Zusammensetzung begonnen und (nadglidhkeit) auch geendet.

Im Falle derUbergangel/v/2 (|00) + [01)) = 1/v/2 (|00) — |01)) liegt ein mehrfacher
oszillatorischer Austausch zwischen den Znsten\oo und }01> vor, der seine g@ifite
Diskrepanz zur zeitlichen Pulsmitte &hirt: Hier betagt das Populationsveitinis 3:97.

Die Mechanismen beiddibergange sind praktisch deckungsgleich, lediglich die Rollen
von }OO> und ]01> sind vertauscht. Eine untergeordnete Rolle spielt ein leichter interme-
diarer Besetzungstransfer in den Zustand (00002).

Ein ahnliches oszillatorisches Verhalten wird beim Mechanismus dbsrganges
1/v2(]10) + [11)) — 1/v/2(|10) — |11)) beobachtet. Allerdings erfolgt ein groRer Po-
pulationstransfer zweifach (Veitinis ca. 5:85), und zur Pulsmitte hin bei 350 fs ist das
Besetzungsveditnis anihernd 50:50.

Man kbnnte nun @ir den Ubergangl/v2 (|10) — |11)) — 1/v/2(|10) + |11)) ein
ahnliches Verhalten erwarten. Der gefundene Mechanismus ist allerding®lkgnan-
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Abbildung 8.7: TI-Gatter im zweiten Qubit des unteren Qubitsystems. Die erzielte Ausbeludgbetr
>97.68%. Das Quantengatter ist zeitlich symmetrisch strukturiert, schmalbandig und von geringer
Laserintensit, was seine Realisierung higtgtigt.
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derer: Der oszillierende Austausch zwischen den beidert'aZdeh\10> und \11> findet
nicht statt, stattdessen beobachtet man eine hohe Obertonanregung dad&{60102)
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Abbildung 8.8: Maskenfunktion dedI-Gatters im zweiten Qubit des unteren Qubitsystems.
Die Realisierung des Quantengatters ist mit 33 Pixeln und einer geringen spektralen Bandbreite
verhaltnismafig leicht.
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Abbildung 8.9: Mechanismus deH-Gatters im zweiten Qubit des unteren Qubitsystems. In drei
Fallen wird ein oszillatorisches Verhalten zwischen den beteiligten Quldiizdeh beobachtet, im
letzten Fall ist dieses durch eine starke Obertonanregung ersetzt.
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8.2.1.4 NOT-Gatter im zweiten Qubit

Ein globales NOT-Gatter, das im zweiten Qubit operiert, mu3 simultan die folgenden
Ubergange ermglichen:

j00) — |01) (8.14)
j01) — |00) (8.15)
|10) — |11) (8.16)
1)  —  [10) (8.17)

Im unteren Qubitsysten@fit die Realisierung dieses Gatters erheblich leichter als im obe-
ren. Die erzielte Ausbeute béatit =96.56%. Der optimierte Puls ist in Abp. 8/10 darge-
stellt.

Die Pulsdauer befigt 1000 fs und ist damit gegémer dem oberen Qubitsystem um 300 fs
verlangert. Die Pulsintensit ist gesunken, maximal werden 0.0079 a.u. erreicht, das ent-
spricht ca2.23 - 101217,

Die spektrale Breite des Pulses ist zwar immer noch grof3, aber igj@gredem oberen
Qubitsystem ebenfalls verringert undadter abzugrenzen. Nenneswerte Frequenzantei-
le sind im Bereich von 400 cmbis 1200 cmi'zu verzeichnen. Die Maskenfunktioiirf
dieses NOT-Gatter befindet sich im Anhang B in Apb.114.4. Sie umfal3t 81 Pixel. Der
Fourier-limitierte Puls hat die Hauptfrequenz 606 ¢end eine Breite im Frequenzraum
von FWHM=1010 cm*.

Der Mechanismus des NOT-Gatters beruint flie energetisch tiefer liegenden Qubits
vornehmlich auf einem direkten Populationstransfer zwischen den schaltenden Qubits
(s. Abb.[14.5 im Anhang B). i die energetischdher liegenden Qubitziuétde|10) und

}1) spielt die zwischenzeitliche Anregung der Zusie (00102) und (00103) eine wesent-
liche Rolle.

8.2.1.5 Hadamard-Gatter im zweiten Qubit

Das Hadamard-Gatter wurde lilggich der folgenden aclibergange optimiert:

00) — % [|00) + |01)] , % [|00) + |01)] — |00) (8.18)
o) = = ooy~ o] . = [looy—Jon] —Jor)  (B19)
10) — % [|10) + [11)] | % [|10) + |11)] — [10) (8.20)
11) — % [|10) — [11)] | % [[10) — [11)] — [11) (8.21)

Der optimierte Puls ist in Abbildunf 8]11 gezeigt. Der Laseruls ist von 1000 fs Dauer,
seine maximale elektrische Felddte betagt 0.0109 a.u., das entspricht ¢24 - 1012%.
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Abbildung 8.10: NOT-Gatter im zweiten Qubit des unteren Qubitsystems. Die erzielte Population
der Zielzusande betigt >96.56%.
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Abbildung 8.11: Hadamard-Gatter im zweiten Qubit des unteren Qubitsystems. Die erzielte Popu-
lation der Zielzusinde betiigt =295.41%. Das Hadamard-Gatter ist das einzige Gatter des zweiten
Quibits, das beintUbergang vom oberen auf das untere Qubitsystem keine Reduzierung der Laser-
intensitit und der spektralen Pulsbreite erfahren hat.



8.2 Globale Quantengatter im unteren Qubit-System 109

Das Hadamard-Gatter ist somit das einzige Quantengatter im zweiten Qubit, bei dem die
Laserintensat durch den Wechsel vom oberen in das untere Qubitsystem nicht verringert
werden konnte.

Das Frequenzspektrum des Quantengatters ist sehr breit, Frequenzanteile zwischen
200 cnTtund 1300 cm'spielen eine Rolle. Dies sédt sich bei der Berechnung der Mas-
kenfunktion nieder. Die Anpassung eines gauffigen Fourier-limitierten Pulses erweist

sich als schwierig. Der gefundene experimentelle Ausgangspuls weist eine spektrale Breite
von FWHM=1010 cm'auf, seine Tagerfrequenz ist 708 cm. Die beritigte Pixelzahl

der Maske ist 81 (s. Ablp. 4.6 in Anhang B).

War im oberen Qubitsystem noch eine Tendenz des Quantengatters zu zeitlicher Symmetrie
zu erkennen, so fehlt diese im unteren Qubitsystéhigv Dies wirkt sich auch auf den Me-
chanismus des Hadamard-Gatters aus, dieser isiieidmaRig kompliziert und weist kei-

nerlei Symmetrie zwischen den Hin- undiéktransformationen auf (s. Agb. I4.7 ynd 14.8

in Anhang B).

Im wesentlichen oszilliert die Population zwischen den beiden Qubétdst, die an der
Schaltung beteiligt sind, unregefidig hin und her. Weiterhin kommt es zu vielfachen
Obertonanregungen in auf3erhalb des Qubitsystems liegendindasDie intermedre
Obertonanregung ist bei den energetisciér liegenden Zuénden\10> und \11> be-
sonders stark ausgét. Dort sind zwischenzeitlich 90% der Gesamtpopulation in die
Oberbne transferiert. Bei den tiefer liegenden Zmlen|00> und \11) bzw. den Schalt-
vorgangen, an denen diese Zastle aktiv beteiligt sind, sind es nur bis zu 50%.

8.2.2 Globale Quantengatter im ersten Qubit
8.2.2.1 CNOT-Gatter mit erstem Qubit als Schaltqubit

Dient das erste Qubit als Schaltqubit, so hat ein CNOT-Gatter folgende Operationen durch-
zufuhren:

|00) — |00) (8.22)
01) — |11) (8.23)
|10) — [10) (8.24)
1) — Jo1) (8.25)

Das mit OCT berechnete Quantengatter ist in Abb.]8.12 dargestellt. Die erzielte Ausbeute
ist 297.03%. Der Laserpuls besitzt eine sehrajjefe Charakteristik. Der 1400 fs lange
Puls besitzt keine stark ausgagten Knoten, sondern nur leichte Taillierungen, die seine
Einhillende modulieren. Gut zu erkennen ist dies auch in der FROG-Darstellung, die nur
einen einzigen Subpuls zeigt, dessen spektrale Breite leicht moduliert wird. Die maximal
erreichte elektrische Feldske betagt 0.0123 a.u., das entspricht 6at0 - 10'2-;. Sie

wird nach ca. 670 fs erreicht, das isitherungsweise zur Pulsmitte. Die Hauptfrequenz
des Laserpulses liegt bei ca. 3500 ¢mEr ist spektraliberaus schmal. Die bei anderen
Quantengattern oftmals gefundenen ausggien Linienfligel fehlen fast vollstndig.
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Abbildung 8.12: Globales CNOT-Gatter mit dem ersten Qubit als Schaltqubit im unteren Qubit-
system. Die erzielte Ausbeute ist in alleallen >297.03%. Der optimierte Laserpuls besitzt eine
auffallige Charakteristik. Er weist keine aufgégten Konten, sondern nur leichte Taillierungen
auf, ist von moderater Intenattund spektralilberaus schmal.
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Die Anpassung eines Gaul3profils an das schmalbandige Frequenzspektrum zur Berech-
nung der Maskenfunktion ist beim CNOT-Gatter im ersten Qubit einfach. Als experimen-
tellen Ausgangspuls zur Pulsformung &thman einen insgesamt 277 fs langen Fourier-
limitierten Puls. Seine Hauptfrequenz liegt bei 3535 ¢nseine Halbwertsbreite im Fre-
quenzraum befgt FWHM=331 cm!. Dies ist sehr wenig im Vergleich zu bisher unter-
suchten Quantengattern im ersten Qubit des oberen Qubitsystems. Die Pixelzahl der Mas-
kenfunktion betagt 55. Der Fourier-limitierte Ausgangspuls und die Maskenfunktion sind

in Abb.[BIB gezeigt.
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Abbildung 8.13: Maskenfunktion des CNOT-Gatters im ersten Qubit des unteren Qubitsy-
stems. Der Fourier-limitierte Ausgangspuls ist ca. 277 fs lang, besitzt eine Hauptfrequenz von
3535 cnt'und istiiberaus schmalbandig. Die Pixelzahl der Maskenfunktion ist mit 55 sehr niedrig,
der Puls also leicht zu realisieren.
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Abbildung 8.14: Mechanismus des CNOT-Gatters im ersten Qubit des unteren Qubitsystems. Die
nicht zu schaltenden sztde\00> und }10> tauschen zwischenzeitlich Population miteinander
aus. Der SchaltprozeR der Qubijtd ) und|11) erfolgt in zwei Stufen, wobei intermeiti die Ge-
samtpopulation fast vollahdig in Oberfne transferiert wird.
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Der Mechanismus des CNOT-Gatters ist in A.14 dargestellt. Die Q}ﬂ@i}sund

}10> sollen bei dem CNOT-Gatter nicht geschaltet werden. Die Population bleibt in die-
sen Qubitzustnden jedoch nicht einfach unangetastet erhaltéhy@nd das Quantengatter
wirkt. Es kommt in beiden &len zu einem symmetrischen Austausch mit dem jeweils an-
deren nicht zu schaltenden Qubit. Zweimal wird die Population des Zielzustandes auf diese
Weise abgesenkt, und zwar um bis zu 30% im F|ald)$ und bis zu 50% im Fall¢10>. Im

letzten Fall ist zuatzlich ein leichter Transfer in den Oberton (00200) zu beobachten.

Im Falle der zu schaltenden Qubitsl) und |11) verlauft der Auf- und Abbau der Po-
pulation in zwei Stufen. Betrachtet wird exemplarisch der Schaltpr¢aeR — |11).
Wahrend der Ausgangszustand @ahst stetig entleert wird, gelangt Population erstmalig

in den Zielzustand. Nach ca. 500 fs wird aber auch diese wieder abgebaut und in energe-
tisch hoher liegende Obehe transferiert, @hrend die Entvlkerung des Anfangszustan-

des weiter fortgesetzt wird. Das hat zur Folge, dald nach ca. 800 fs praktisch die gesamte
Population in aufRerhalb des Qubitsystems liegenderaddsh der Progression (00x01)
zwischengelagert wird. Danach beginnt in einem Schritt der stetige Aufbau der Zielpopu-
lation, indem die Beblkerung der Obeéine zuiickgefihrt wird. Kurzfristig wird auch der
Anfangszustand bis zu 15% erneut populiert, bevor auch diese Population erfolgreich in
den Zielzustandiberfihrt wird. Der Mechansimus ddsbergangeg11) — |01) ist im

Prinzip derselbe, ist allerdings nicht ganz so klar ausiggpr

8.2.2.2 Alternatives CNOT-Gatter mit erstem Qubit als Schaltqubit

Alternativ. zum herbmmlichen CNOT-Gatter wird ein alternatives CNOT-Gatter
(ACNOT) betrachtet, das ebenfalls im ersten Qubit schaltet:

00) — |10) (8.26)
01) — |o1) (8.27)
|10)  — |00) (8.28)
1) —  |11) (8.29)

Das optimierte Quantengatter ist in Ajb. 8.15 dargestellt. Es erreicht eine Ausbeute von
>98.68% und ist damit um 1.65 Prozentpunkte besser als dagrharkche CNOT.

Der Laserpuls ist 1400 fs lang und weist zahlreiche deutliche Knoten auf. Seine maximale
elektrische Feldsrke behuft sich auf 0.0103 a.u., das entspricht eda@ - 10'2-;. Die
maximale elektrische Feldske betagt somit nur ca. 70% derjenigen des lirinlichen
CNOT-Gatters. Die Gesamtinteriitdes Laserpulses ist aufgrund der Knoten ebenfalls
deutlich reduziert.

Das Frequenzspektrum weist allerdings beim ACNOT-Gatter eiifgéaye Breite auf. Nen-
nenswerte Frequenzanteile siadler einen Bereich von ca. 1000 cthhinweg zu finden,

die Hauptfrequenz liegt bei etwa 3550 thnDie spektrale Breite und die Folge der unter-
schiedlich starken Subpulse sind auch in der FROG-Darstellung gut zu erkennen.

Eine Berechnung der Maskenfunktion (siehe Alpb.18.16) ergibt eine Pixelzahl von
84, was einer einfachen Pulsstruktur entspricht. Der Fourier-limitierte Puls ist in der
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Abbildung 8.15: ACNOT-Gatter im ersten Qubit des unteren Qubitsystems. Die erreichte Aus-
beute befigt >98.68%. Im Gegensatz zum hérkmlichen CNOT-Gatter veiifit dieser Laserpuls
uber deutliche Knoten und eine niedrigere Gesamtinté&nsillerdings ist seine spektrale Breite im
Frequenzraum eiint.
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Zeitdomane insgesamt 239 fs lang, seine spektrale Breite im Frequenzrauéagtbetr
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Abbildung 8.16: Maskenfunktion des ACNOT-Gatters. Die Gesamtle des Fourier-limitierten
Pusles betigt 239 fs, seine Hauptfrequenz ist 3584 ¢imei einer spektralen Breite von 505 th
Die Pixelzahl der Maske ist 84.

Abschlie3end soll der Mechanismus des alternativen CNOT-Gatters untersucht werden. Er
ist in Abb.[8.IF dargestellt.

Die zu schaltenden Zusmtde sino|00> und |10>. Am Schaltmechanismus sind diese bei-
den Qubits selbst mal3geblich beteiligt, eine Obertonanregung von (00200) spielt mit einer
intermedéaren Anregung von maximal 20% ebenfalls eine Rolle. Der Austausch zwischen
}00) und |10> erfolgt symmetrisch zur (zwischenzeitlich leicht abgesenkten) 50:50 Sym-
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Abbildung 8.17: Mechansimus des alternativen CNOT-Gatters im unteren Qubitsystem, das
erste Qubit dient als Schaltqubit. Der Mechanismus im Falle eines Schaltprozesse involviert
hauptéchlich die Qubitzuginde selbst, und zwar in einer recht kantigen und abrupten Art und
Weise. Beim Nichtschalten bleibt die Population im Falle th> weitestgehend in dem Zustand
erhalten, viahrend be‘11> intermedare Obertonaregungif den Mechansimus kennzeichnend ist.
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metrielinie, und zwar in mehreren recht kantigen Stufen. Die eigentliche Inversion der Po-
pulation erfolgt sehr schnell innerhalb von ca. 200 fs etwa zur Pulsmitte nach 700-800 fs.
Der nicht zu schaltende Qubitzustahﬁ> tauscht, vahrend das Quantengatter operiert,
Population mit dem Qubitzustaddl} aus. Die Rate des Austausches bewegt sich um
20%. Obertonanregung ist in diesem Fall vernaskigbar.

Der ebenfalls nicht zu schaltende Zustqmw verhalt sich beim ACNOT-Gatter anders:

Er wird wahrend der Einwirkung des Laserpulses zu mehr als 80%kett. Seine Po-
pulation wird dabei zu mehr als 60% in Olkire der Progression (00x01) transferiert, der
Qubltzustanq01> wird zu ca. 15% besetzt. DietRRkfuihrung dieser Besetzungen in den
Zlelzustand\ 11> gelingt mit 98.68% sehr gut.

Die Entscheidung, welches CNOT-Gatter sich besser zu einer Realisierung eignet, muf3 in-
dividuell getroffen werden. Einer etwas besseren Ausbeute und geringeren #tteesit
ACNOT steht ein spektral schmalerer CNOT-Puls mit einer etwas einfacheren Masken-
funktion gegeiiber.

8.2.2.3 II-Gatter im ersten Qubit

Zur Berechnung eines globaldi-Gatters muf3 erneut auf Superpositionszode als
Ausgangs- und Zielzudhde der Optimierung zuckgegriffen werden. Die zu optimie-
rendenUbergange lauteten damit folgendermaRen:

75 (100} +J10)) 7<<oo> 10)) .30
75 (100) ~[10) 7 (j00) +10)) .31
o+ )~ 7(!01> 1) .32
Z (o~ ﬁ(|01>+|11>) (8.33)

Der optimierte Laserpuls erreicht eine Population der Ziefnd#® von=98.62%. Das
Quantengatter ist in Abp.8]18 dargestellt.

Zu erkennen ist ein geformter 1400 fs langer Laserpuls mit charakteristischen Knoten. Die
maximale Feldstrke des elektrischen Feldes wird nach etwa 700 fs erreicht, siggbetr
0.0114 a.u., das entspricht da64 - 10121

Aus der Fourier-Transformation und der FROG-Darstellung ist eine gesamte spektrale
Breite von ca. 1000 crtabzulesen. Frequenzen zwischen 3400 'amd 3800 cm'sind

etwa gleich stark vertreten.

Die Ermittlung der Maskenfunktion (siehe A4b.14.9 in Anhang B) ergibt eine Pixelzahl
von 88. Der Fourier-limitierte Ausgangspuls ist insgesamt von 180 fs Dauer, die entspre-
chende spektrale Breite im FrequenzraumagitFWHM=529 cm*. Die Hauptfrequenz

liegt bei 3608 cm'. Diese Werte liegen im Rahmen der bisher gefundenen Wart@gde-
rationen im ersten Qubit.
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Abbildung 8.18: TI-Gatter im ersten Qubit des unteren Qubitsystems. Die erzielte Ausbetigtbetr
>98.62%. Es handelt sich um einen stark geformten Laserpuls mittlerer latemsd spektraler

Breite.
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Abbildung 8.19: Mechanismus deH-Gatters im ersten Qubit des unteren Qubitsystems. In al-
len Ubergangen kann eine 50%-Symmetrielinie beobachtet werden. Diese wird in Zfen Gar
nicht iberkreuzt, in den anderer@lien zwischenzeitlich genau einmal birt. Wesentlichir die
Durchfuhrung der Phasenverschiebungiist also der Populationsaustausch zwischen den Qubit-
zustinden.
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Der Mechansimus dell-Gatters weist eine signifikante Charakteristik auf. Er ist in
Abb. [B7I9 dargestellt.

Bei allenUbergangen kann eine Symmetrie zur 50:50 Populationslinie festgestellt werden.
In manchen Bllen ist diese Symmetrielinie durch Obertonanregung leicht abgesenkt.

Bei der Realisierung votubergangen, an denen die Qubit@ﬁ> und \10} beteiligt sind

bzw. den Anfangs- und Zielzustand aufbauen, wird die Population zwischen den beiden
Zustinden einmalig ausgetauscht. Die Populationslinien beginnen jeweils bei exakt 50%
und haben dann einen bogémhigen Verlauf mit mehreren kleinen Einkerbungen, um sich
bei Pulsende wieder der 50% Marke anabern.

Der Mechansimus zur Realisierung vidbergangen, an denen djé1) und|11) Zustinde
beteiligt sind, veuft andersartig. Zwar ist auch hier die 50%-Symmetrielinie zu finden.
Dieser rahern sich die Populationen aber bereits vor Erreichen des Zielzustandes einmal
sehr exakt an, ohne sie jedochitaerschreiten und sich zu kreuzen. Es scheint, afslen

sich die beiden Populationskurven voneinander abstol3en. Gegen Ende des Laserpulses
nach 1400 fs werden die géwschten Zielzuginde asymptotisch béikert.

8.2.2.4 NOT-Gatter im ersten Qubit

Um ein NOT-Gatter im ersten Qubit zu realisierenjssen die folgenden viétberginge
gleichzeitig optimiert werden:

00) — |10) (8.34)
01) — |11) (8.35)
|10)  — |00) (8.36)
1) — Jo1) (8.37)

Das optimierte Quantengatter ist in Apb. 8.20 dargestellt. Die mit ihm erzielte Population
der Zielzusande betigt >94.03%. Das ist der niedrigste Weiirfein Quantengatter, das

im unteren Qubitsystem im ersten Qubit operiert.

Der Laserpuls ist 1440 fs lang, seine maximale elektrische Reldsbetagt 0.0189 a.u.,

das entspricht ca.28 - 10"*-;. Der Puls ist also von vergleichsweise hoher Intésit

Seine innere Struktur besteht aus mehreren Subpulsen. Er weist mehrere Knoten und
Taillierungen auf, die allerdings nicht so scharf voneinander abzugrenzen sind wie beim
ACNOT- oderlI-Gatter. Dieser etwas “fransigen” Struktur verdankt das Quantengatter sei-
ne grol3e spektrale Breite sowie insbesondere die weit auslaufenden Ligetndie in der
Fourier-transformierten Darstellung des Pulses zu erkennen sind.

Die Berechnung der Maskenfunktion ergab demzufolge einen relativ breiten uiad daf
zeitlich kurzen Fourier-limitierten Ausgangspuls. Seiringe betigt ca. 787 fs, seine
spektrale Breite ist FWHM=742 cm. Die Hauptfrequenz ist 3477 crh Die zur Darstel-

lung des geformten Pulses notwendige Pixelzahhinélsich auf 128. Dies ist noch nicht
wirklich viel, aber dennoch sind es 30 bis 60 Pixel mehr als bei den bisher vorgestellten
Quantengattern des ersten Qubits im unteren Qubitsystem. Die Maskenfunktion und der
Fourier-limitierte Ausgangspuls sind in Ab. 14.10 im Anhang B dargestellt.
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Abbildung 8.20: NOT-Gatter im ersten Qubit des unteren Qubitsystems. Die erreichte Population
der Zielzusande ist294.03%. Der Puls ist spektral relativ breit, seine Struktur etwas fransig.
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Abbildung 8.21: Mechanismus des NOT-Gatters im ersten Qubit des unteren Qubitsystems. Die
vier Einzelmechansimen sind aus anderen Operationen bereits bekiandbdt¥gainge beginnend

mit [00) und |10) aus dem Mechansimus des ACNOUr f01) und |11) aus dem Mechansimus

des CNOT-Gatters.
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Der Mechnismus des NOT-Gatters ist in Apb. 8.21 gezeigt. Er setzt sich aus bereits be-
kannten Einzelmechanismen zusammen, die in anderen Quantengattern beobachtet wor-
den sind: DieUbergange|00) — |10) und|10) — |00) kamen beim alternativen CNOT-
Gatter vor, die anderen beidéfbergange|01) — |11) und|11) — |01) sind bereits beim
herkommlichen CNOT-Gatter optimiert worden.

Die jetzt beim NOT-Gatter gefundenen Mechanismen entsprechen den dort beobachteten
Vorgangen. Die Populationskurven sind in ihrer Aitsfung lediglich nicht so glatt, son-

dern etwas zackiger. Am Prinizip hingeg@&mdert sich nichts. Kurvenkreuzungen und Kur-
venform bleiben bei der Entwicklung der Qubitbasisaunsie erhalten, die Obertonaregung
geschieht in bekannter Gesaratée und in die gleichen Zustde. Ledinglich die Vertei-

lung der Population in die Ob&me verschiebt sich leicht. Beim NOT-Gatter wird - anders

als beim CNOT - eine Anregung des Zustandes (00501) mit bis zu 50% gefunden, beim
CNOT waren es nur etwa 8%. Beim CNOT war stattdessen die inteameeBiesetzung

von (00401) sirker ausge@gt.

Die sehr starke Obertonanregung auch @chste Zusinde [(00501)] kann beim NOT-
Gatter nicht fehlerlos in den Zielzustand @ak uberfihrt werden. Hier liegt die Fehler-
guelle, die zu der veditnismalRig niedrigen Ausbeute des Quantengatiinstf

8.2.2.5 Hadamard-Gatter im ersten Qubit

Zur Realisierung eines globalen Hadamard-Gattdissen die folgenden acbiberginge
gleichzeitig zu schalten sein:

\00>H% [|00) + |10)] , 7 [|00) + [10)] — |00) (8.38)
]o1>—>% [J01) + [11)] | 7 [|01) + [11)] — |o1) (8.39)
10) — —=[J00) ~ [10)] . 7 ooy — [10)] — J10)  (8.40)
11) — % [lo1) —[11)] | ﬁ [J01) — [11)] — [11) (8.41)

Das optimierte Quantengatter ist in Ab. 8.22 dargestellt. jEden der obigen acht
Ubergange wurde eine Population des Zielzustandesx®6.05% erreicht.

Strukturell besteht der 1400 fs lange Laserpuls aus zahlreichen kurzeangetén Sub-
pulsen sehr unterschiedlicher InteasiEine zeitliche Symmetrie dieser Subpulse ist nicht
zu erkennen. Der intensivste Subpuls erreicht eine maximale elektrischeaRetdgbn
0.0268 a.u., das entspricht et®a6 - 10'*-;. Dies ist die mit Abstand giite Feldsirke

aller Quantengatter.

Die Fourier-Transformation zeigt ein relativ breites Frequenzspektrum mit nennenswerten
Frequenzanteilen zwischen 3200 cmnd 4200 cm!. Der gioRten Ferquenzanteil befin-

det sich bei ca. 3500 cm.
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Abbildung 8.22: Globales Hadamard-Gatter im ersten Qubit des unteren Qubit-Systems. Die er-
zielte Ausbeute ist in allenden>96.05%. Eine Symmetrie des Gatters in der Zeitéoeist hier
- anders als im zweiten Qubit - nicht zu erkennen.
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Die FROG-Darstellung zeigt lediglich die zeitliche Abfolge der intensivsten Subpulse.
Eine Auflosung der weniger intensiven Strukturen ist aufgrund dei3&nordnungen
uberdeckenden unterschiedlichen Inteitgier Subpulse nicht gleichzeitigaglich.

Die Berechnung der Maskenfunktion ist trotz der relativen spektralen Breite des geform-
ten Laserpulses gut durdhifrbar (s. Abb[I4.11 in Anhang B). Letztlich resultiert das dar-
aus, dal3 das relative Veilnis von Pulshauptfrequenz und spektraler Breite nach wie vor
gunstig ist. Der Fourier-limitierte Ausgangspuls ist insgesamt ca. 127 fs lang, seine spek-
trale Breite ist FWHM=721 cm', die Hauptfrequenz liegt bei 3584 cm Die Pixelzahl

der Maske selbst ist 120.

Eine Untersuchung des Mechanismus des Hadamard-Gatters zeigt, dal’ die auftretenden
Mechanismen der Einz@bergange in zwei Gruppen unterteilt werdetrinen. Der Me-
chanismus der Hintransformationen (s.0.) ist in Abb.]8.23 dargestellt. Eine Darstellung der
Rucktransformation begindet sich im Anhang B (s. Abb. 14.12).

In Fallen, bei denen die Start- und Zielwellenfunktionen durch die Qubﬁmlsﬂ()l} und

\11> beschrieben werden, wird der Startzustand innerhiabdster Zeit entleert. Zeitweise

ist die gesamte Population in Anregungen der Progression (00x01) transferiert. Dies ist
nach ca. 600 fs der Fall, koinzidiert also mit ded@ren Laserintensit.

Bei deniibrigenUbergangen, die durcﬁ00> und }10> beschrieben werden, dominiert ein
oszillatorischer Austausch der Population zwischen diesera@dsh selbst. Der zéaghst
starke Populationsaustausch zu Beginn klingt mit der Zeit stetig weiter ab, bis nach 1400 fs
schlieRlich eine Gleichbesetzung der Zumie|00> und\10> erreicht wird.
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Abbildung 8.23: Mechanismus des Hadamard-Gatter im ersten Qubit des unteren Qubit-Systems:
Hintransformation. Sind die Anfangs- und Zielzaistle au300) und|10) aufgebaut, so dominiert

ein oszillatorischer Austausch mit abklingender Amplitude zwischen diesen beidémdest Im
anderen Fall\()1> und\11>) ist zwischenzeitlich die gesamte Population in Obeetder Progres-

sion (00x01) transferiert.
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8.3 Fazit

Mit Hilfe des Multi-Target-Funktionals ist es erstmalig gelungen, einen Satz von globa-
len Quantengatterruf Molekulares Quantencomputing basierend auf Schwingungsanre-
gungen zu gsentieren. Die Berechnungen wurdén Zwei verschiedene Qubitsysteme
erfolgreich durchgefhrt. Das energetischbher liegende wurde durch zweifache und ein-
fache Schwingungsanregung, das energetisch tiefer liegende System durch einfache und
gar keine Anregung in den IR-aktiven Moden definiert.

Bei der Analyse der Quantengatter tbigihch Pulsstruktur und ihrer Generierbarkeit durch
Maskenfunktionen sowie durch die Auitung der Schaltmechansimen konnten die fol-
genden Sachverhalte festgestellt werden:

e Die Optimierung der Quantengatter gelang im oberen Qubitsystem mit eiiter G
von 288.20% bis>97.67%. Im unteren Qubitsystem waren die erhaltenen Resultate
im Schnitt um 5.57% besser, die Populationen lagen im Bereichxx@h03% bis
>99.17%.

e Fir jedes Qubitsystem und Quantengatter ergeben sich individuell verschiedene Op-
timierungsparamerter T bzw.

e Die maximalen elektrischen Feldsken der Quantengatter sind im unteren Qubit-
system tendentiell niedriger als im oberen und unter diesem Gesichtspunkt deshalb
leichter zu erzeugen.

e Die Berechnung von Maskenfunktionen zur Pulsgenerierung ist prinzipig]liom,
die Pixelzahlen liegen in einem hetitblichen Bereich, wenn auch noch keine Mas-
ken im Infrarot zu erhalten sind. Dies bedeutet, dal3 die innere Struktur der Quanten-
gatter eine handhabbare Kompl&tiaufweist.

¢ Die Maskenfunktionenifr Quantengatter des ersten Qubits sind leichter und exakter
zu berechnen als die des zweiten Qubits. Der Grundilmést das bessere relative
Verhaltnis zwischen der Bigerfrequenz des Laserpulses und seiner spektralen Breite
(erstes Qubit: ca. 3550/600 cr zweites Qubit: ca. 700/800 cm).

e Mit den besseren Optimierungsergebnissen gehen klarer zu charakterisierende Me-
chanismen einher. Einfache Mechanismignrén zu geringeren Verlusten.

¢ Die meisten Verluste entstehen durch eine sehr hohe inteanee@bertonanregung.
Die Population dieser Zughde wird nur unvollkommen in die Zielzastde der Op-
timierung zuiickgefihrt.

e Je loher ein Qubitsystem bzw. ein einzelner Qubitzustand energetisch angesiedelt
ist, desto mehr intermeglie Obertonanregung wird beobachtet und desto mehr Ver-
luste treten auf. Unter diesem Gesichtspunkt ist die Wahl eines energetigtibimt
tiefliegenden Qubitsystems sinnvoll.
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Relative Phasenkontrolle und
Basissatzunabh angigkeit

9.1 Bedeutung der Phase nach dem Einsatz von
Quantengattern

Im vorangehenden Kapitel ist die Berechnung von globalen Quantengattern im Acetylen-
molekiil gezeigt worden. Global bedeutet, dé@Rdlle Qubitbasiszuahde|00), [01), |10)

und \ 11) die richtigen logischen Transformationen durcliget werden. Diese wurden mit
Hilfe des Multi-Target-Funktionals berechnet:

K (Vir(t), Ypi(t), e(t)) = Z {K%k(T)’QbkaQ —a- /0 le(t)[*dt (9.1)

r 0
- 2Re{<wik<T>|¢fk> | twnte) [% (Ho — pelt)] + 5} |wik<t>>dt}},
0
Das Optimierungsziel bei der Variation des obigen Funktionals ist

Die Optimierung ist also unempfindlich hgglich auftretender Phasen zwischen(7T)
und ¢y, denn es gilt

2

[ (D) op)|* = [(anlT) € |p)]" kb =1.m. (9.3)
Genaugenommen wurden aldbergange der Art
‘nzkmzk> — {nfkmfk> -ei‘b’*‘ (94)

optimiert. Bei dieser sehr allgemeinen Notation bedeuteandm beliebige Zusinde des
ersten bzw. zweiten Qubits (0 oder 1). Der erste Indeennzeichnet den Anfangszustand

129



130 9 Relative Phasenkontrolle und Basissatzunabhangigkeit

(initial), der Indexf den Zielzustandfinal). k indiziert einen bestimmteblbergang aus
der Menge der raglichenm Ubergange.

Es wurde also bei der Optimierung vaibergaingen der Formi 9.4 kein EinfluR auf die
Phasep, ausgébt. Fir unterschiedliche Werte vahn ergeben sich im allgemeinen auch
verschiedeneelative Phaseny,, d.h. die Differenz der Phasenwerte des Anfangs- und
Zielzustandes ist jeweils verschieden.

Die Anfangs- und Zielzuginde der Optimierungen wurden in dieser Arbeit rein reell
gewahlt. In diesem speziellen Fall ist deshalb die relative Phase mit demabsgluten
Phasep;. .5 identisch:

|nzkmzk> : eiXk — {nfkmfk> : eiqbk’“bS mit eiXk =0. (95)

Eine Optimierung, die die absolute Phase der Zudé auler Ach@lit, ist sinnvoll, da

es (bisher?!) nicht fglich ist, diese absolute Phase bei Schwingungandsin von Mo-
lekiilen experimentell zu bestimmen.

Welche Auswirkungen haben diese Tatsach@nQuantenalgorithmen? Ein Quantenal-
gorithmus setzt sich aus einer Folge von mehreren Gattern zusammen. Solange lediglich
zwischen Basiszughden hin und her geschaltet wird, ist ein Hintereinanderschalten der
berechneten globalen Quantengatter promblemiaglich, dennUbergange der Art

|nzkmlk> : ei¢k — |nfkmfk> . eiek (96)

sind mit den gleichen Laserpulsen steuerbarWberginge in GI[9J4.

Problemlos knnen einmalig aucklberlagerungszushde aus zwei Qubitbasiszasten
behandelt werden, denn diese werden durch (eiddligv beliebige) Hadamard-
Transformation mit einer gemeinsamen Phaserzeugt:

. 1 .
|n,kmzk> . e‘d)’“ — E(|nfklmfkl> + ‘nfkmmfkm» . e‘e’“ . (97)

Die eingefihrten dritten Indizesbzw. m dienen der Unterscheidung der Zarstle auf der
rechten Seite der obigen Gleichung.

Kritisch wird es erst im Anschluld an eine solche Hadamard-Operation, wenn es zu Trans-
formationen der Art

1 . 1 ) 1 )
ﬁ(‘niklmikl>i|nikmmikm>)'elek — E‘nfklmfkl>'elakj:ﬁ}nfkmmfkm>'el/8k (9.8)
oder

(|naemir) £ |nikmmiem)) - €% — §<‘nfklacmfkl:p> £ |npriymipry)) - €

1 .
(9.9)
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kommt und sich die Phasenund  unterscheiden. Dies machte das weitere sukzessive
Anwenden von Quantengattern uagtich.

Zu untersuchen ist also generell die Phasenentwicklung von Quiditelest, und zwar vor,
wahrend und nach dem Einsatz von Quantengattedgli€hkeiten zur relativen Phasen-
kontrolle niissen gegebenenfalls entwickelt werden.

9.2 Phasenentwicklung von Qubitzust anden

Ohne Vorhandensein eines Laserpulses entwickeln sich die Phasen der Qéauhitzust-
gesbrt:

Ut — to) !nm>o — o~ nH(t-to) ‘nm>0 (9.10)
— e_%Enm(t_tO) ‘nm>0 (911)
= g i wnm(t=to) !nm>0 (9.12)

Der Index 0 kennzeichnet hierbei den Zeitputykt
Der Zustand eines Qubitbasiszustandes kann also jederzeit durch einen Ausdruck der Form

|nm>0 el? (9.13)

beschrieben werden. [N 9]11 wurde ausgenutzt, dafld es sich bei den Qubithastkzrust

um Schwingungseigenzistde des Systems handelt. Die Qubitbasignos bei Moleku-

larem Quantencomputing besitzen im allgemeinen verschiedene Energieeigenwerte bzw.
Frequenzew,,,, sodal} sich ihre Phasen unterschiedlich rasch entwickeln.

Wie entwickeln sich nun die Qubitz#stde und ihre Phasen unter Einwirkung von La-
serlicht? Hierbei sind prinzipiell zweidfe zu unterscheiden. Im ersten bewirkt der La-
serpuls keineAnderung der Zustandsbesetzung, im zweiten Fall sind Laserfrequenz und
die Orientierung des Moleélis (das Dipolmoment) so aufeinander abgestimmt, dal3 eine
Populationanderung stattfindet.

Findet im ersten Fall kein&nderung der Zustandsbesetzung - auch nicht teilweise - statt,
so entwickelt sich auch die Phase des Qubitbasiszustandesamgester. Dies gilt auch

fur Superpositionen von Basiszasten, bei denen sich die einzelnen Bestandteile mit der
ihnen eigenen Frequenz und Phase entwickeln.

Im zweiten Fall einer Populatiodaaderung wird immer auch die Phase des Zustandes mit
beeinflul3t. Betrachten wir beispeilsweise ein NOT-Gatter unseres Acetylenmodelles, das
im zweiten Qubit wirken soll:

NOT [00) = NOT [0)s [0)5 (9.14)
=10)s NOT3 |0)5 (9.15)
=10)s [1)p €' (9.16)

=[01) -€'? (9.17)
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Das NOTz-Gatter wirkt nur auf das Qubit der Biegeschwingung B. Das Qubit der Streck-
schwingung S bleibt von der Operation unbeeinflu3t. Trotzdem kann man nicht davon
sprechen, dal3 “die Phase des Qubji}%” sich ungesbrt weiterentwickelt. Von Phasent-
entwicklung kann nur bei Zuémden]qq>53 gesprochen werden, die allein in dieser Zu-
sammensetzung Eigenzastle des 2D-Modells bilden.

Zusammengefaldt bedeutet dies Folgendes: Ein Quantengatter witlglibbzeiner Po-
pulation@nderung nur auf ein einzelnes Qubit, bglzch der Phase bewirkt es eine Pha-
seranderung des Gesamtzustandes.

Es stellt sich nun die Frage, wie die eben beschriebenen Zusarangmidazu ge-
nutzt werden Knnen, Quantengatter zu konstruieren, die eine gewisse Phasenkontrolle
ermbglichen. Dabei wird eine Kontrolle der relativen Phase zwischen einzelnen Qubit-
basiszusinden angestrebt, eine Kontrolle der absoluten Phase ist erstens nur mit einer
Abwandlung des Multi-Target-Funktionals nicht zu erreichen und zweitens nicht mel3bar.
Betrachten wird zur Veranschaulichung erneut ein NOT-Gatter im zweiten Qubit. Die bis-
her tatgchlich optimierterUbergange sind die folgenden:

|00) — |01) €' (9.18)
|01) — [00) - €' ¢ (9.19)
[10) — [11) €' (9.20)
[11) — [10)-¢'?*,  wobeig: # ¢y # ¢ # bu - 9.21)

Die ¢; mussen nicht zwangsweise alle verschieden sein, es gibt nur umgekehrt keine
Gewahr dafir, dal3 sie identisch sind.

Um eine Identit zu erzwingen, muf ein zazlicherUbergang mit optimiert werden, der

aus allen Qubitbasiszustden aufgebaut ist, beispielsweise

%(\00>+\01>+\10>+\11>) — %(\01>+\00>+\11>+\10>)-ei% (9.22)

Durch dieserlUbergang wird dem Superpositionszustand eine gemeinsame Phase aufge-
zwungen. Die gleichzeitige Optimierung der anderen \deergange GI.[9.18 bi§ 9.P1

stellt sicher, dal3 auch jeder Basiszustaindsich korrekt transformiert wird und es nicht

zu einem ungewollten Austausch oddberkreuzen bei der Superpositionsoptimierung
kommit.

Diese Methode der Optimierung inklusive relativer Phasenkontrolléiistlfe Quanten-
gatter anwendbar.
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9.3 Phasenkontrolle im Acetylen-Modell

Die Kontrolle der relativen Phase soll an einigen ausgdten Quantengattern demon-
striert werden.

9.3.1 Phasenkorrigiertes II-Gatter

Zuerst betrachtet wird dd$-Gatter, das im zweiten Qubit im unteren Qubitsystem operiert
(s. Abb.[9:11). Die mit dem globalen Quantengatter in Abschnitt 812.1.3 erzielte Population
betrug =295.88%. Zuichst wird die Phasenabihgigkeit dieses Gatters untersucht. Das
Ergebnis dieser Untersuchung ist in Abb] 9.2 oben dargestellt.

Die optimiertenUbergange waren

%(\00>+\01>) — %(|oo> 01)) - '™ (9.23)
%(\oo)-\ow) o %(}00>+}01>) el ¥ (9.24)
%(\1o>+y11>) - %q 0) — [11)) - ' (9.25)
%(\1@_\11» - ;5(}10>+}11>) ol 1 (9.26)

Um nun festzustellen, ob dig oder einige von ihnen identisch sind, kann man theoretisch
einfach die Phasen ausrechnen. Abgigkeiten Bnnen allerdings besser grafisch darge-
stellt werden.

Zunachst werden Operationen der Art

s — \00> +01)) - (9.27)

betrachtet, wobei die Phaggdes Anfangszustandes verschiedene Werte zwischen® und
annehmen kann (Der Bereich verbis 27 ist beimII-Gatter damit bereits ebenfalls abge-
deckt, man beachte die Symmetrie térerginge!). Nach Anwendung des Quantengatters
wird der erhaltene Zustand auf den theoretischigesghten Zielzustand

%(\oo) —|01)) -e'? (9.28)

projiziert, somit also die Population des Zielzustandes bestimmt. Im beschriebenen Fall
ergibt sich praktisch eine UnaBihgigkeit der Ausbeute von der Phasedes Anfangszu-
standes. Die Population ist stet96.71%, die leichten Schwankungen @ren sich durch

die in der Optimierung erzielte Ausbeute von etwas weniger als 100%. Die relativen Pha-
seng; und ¢, der Zielzusande deg$I-Gatters sind also identisch.

Im zweiten Fall ist die hinsichtlich ihrer Phasenablgigkeit betrachtete Operation

M — (|1o> +|11)) - €' (9.29)
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Abbildung 9.1: Phasenrichtiges globald$-Gatter im zweiten Qubit des unteren Qubitsystems.
Seine Charakteristika sind etwas komplexer als beim nicht-phasenkorrigierten Gatter, allerdings ist
die Ausbeute mi98.94% erbht.
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Der angestrebte Zielzustand ist somit
1 .
ﬁ(}10> —|11)) ' . (9.30)

In Abb. oben istiir diesenUbergang eine starke ABhgigkeit von der Phasg, zu
erkennen. Der Fehler ist am ausgagtesten bep, = 7/2, die Ausbeute sinkt auf 41.03%.
Die relativen Phasen; und ¢, deslI-Gatters sind somit nicht identisch, ddsGatter ist
deshalb verbesserungsidig.

Zusatzlich zu den obigen viebergaingen (s. GI[9.23 bi§ 9J26) wurde deshalb der
Ubergang

%(|00>+|01>+|10>+}11>) — %(|00>—‘01>+‘10>—‘11>)-ei¢5 (9.31)
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Abbildung 9.2: Abhangigkeit der Autokorrelation von der relativen Phaseldigsatters.

oben: Urspiinglich berechnetes, nicht-phasenkorrigiertes Gatter. In einem Fall ist eine Pha-
senabhngigkeit feststellbar.

unten: Phasenkorrigiertes Gatter. Eine Phaseinadibkeit ist nicht mehr festellbar.
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optimiert. Er vereinigt alle vier hetkmmlichenUbergange dedI-Gatters in sich und
zwingt ihnen eine gemeinsame Phageauf.

Das auf diese Weise optimierte Quantengatter erreicht eine Ausbeute9884% (vor-

mals 97.68%). Es ist in Abl). 9.1 dargestellt. Seine Pulsstruktur ist komlexer als die des
nicht-phasenkorrigierten Gatters (vergl. Apb.] 8.7). Der Puls besteht aus edfssrgn

Zahl von Subpulsen, und das Spektrum nach der Fourier-Tansformation ist etwas breiter.
Die Pulsdauer und Pulsinteritsind leicht erbht.

Die Untersuchung der Phasenahgigkeit wurde bei diesem phasenkorrigierten Quanten-
gatter in analoger Weise durchgéft, das Ergebnis ist in Abbildung ®.2 unten dargestellt.
Eine Phasenaldimgigkeit ist nun nicht mehr feststellbar. Die Ausbeute ist im FEM} +

|01) - €' stets>99.16%, im Fall10) + |11) - €' ¢ ist sie stets>99.27%.

Die relativen Phasem; bis ¢4 bzw. ¢5 sind nun alle identisch, die Optimierung eines
phasenrichtigeml-Gatters ist somit demonstriert.

9.3.2 Phasenkorrigiertes NOT-Gatter

Als weitere Demonstration soll das im vorigen Abschnitt als Beispiel betrachtete phasen-
richtige NOT-Gatter im zweiten Qubit des unteren Qubitsystems gezeigt werden. Die opti-
miertenUbergange sind die der Gleichungen 9.18|bis P.22. Das phasenrichtige NOT-Gatter
ist in Abb.[9.B dargestellt.

Der geformte Laserpuls erreicht ein Population der Ziebms¢ von=95.86%. Seine Ge-
samtdauer beaigt 1000 fs, die maximal erreichte elektrische Feldst ist 0.0079 a.u.,

das entspricht c&.23 - 1025 W . Dies ist also keine Vé@nderung gegéiber dem nicht-
phasenkorrigierten NOT-Gatter

Die innere Struktur des Pulses ist allerdings eine andere. Die bereits beigmimlikhen
globalen Gatter beobachteten Frequenzanteile zwischen 2200uocth2800 cm'sind

beim phasenangepaldten Gatter anscheinend a$egr Bedeutung, im Frequenzspek-
trum befindet sich dort ein schwacher Peak. Die niedrigeren und irdtsssdarken Fre-
guenzanteile umfassen den Bereich von 300 'tiis 1400 cn!, das Quantengatter ist
spektral relativ breit.

In der FROG-Darstellung wird die grur@zliche Struktur offenbar. Es handelt sich um
drei Subpulse leicht unterschiedlichera@erfrequenz. Der erste liegt bei ca. 700 ¢m

der folgende und intensitsstarke darunter bei nur noch 600 ¢mAbschlieRend findet
man einen schiacheren Puls mit einer Hauptfrequenz von 800 tm

Die Phasenrichtigkeit dieses NOT-Gatters ist in Apb] 9.4 illustriert. Oben ist die Pha-
senabBAngigkeit der Ausgangszuastde

%(|00> +101)) -¢'%  und %(}1@ +[11)) - e % (9.32)

dargestellt. Br verschiedene Wertg, im Bereich [0,2-] wurde das NOT-Quantengatter
auf diese Zugtnde angewandt und der so erhaltene Endzustand auf die theoretisch erwar-
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Abbildung 9.3: Phasenrichtiges globales NOT-Gatter im zweiten Qubit des unteren Qubitsystems.
Die erzielte Ausbeute is295.86%. Die Pulscharakteristika sirédhnlich derjenigen des nicht-
phasenkorrigierten Gatters.
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teten Zielzusinde

1

75100+ J00)) - und %(;m +[10)) - i (9.33)

projiziert. Es sind nur leichte Schwankungen der Autokorrelationskurve und damit prak-
tisch keine Abkngigkeit vom Phasenwinke|, zu erkennen. Im ersten Fa|lg(>5 = \0>5)
betragt die Ausbeutez96.34%, im zweiten Fall|¢)s = |1),) ist sie stets296.51%.

Die leichten Schwankungen e#&keEn sich durch die leichte Unvollkommenheit der Op-
timierungen mit weniger als 100% Effizienz. Zum Tragen kommt dieser Umstand hier
nun dadurch, dal3 die beiden Zastle, aus denen der Superpositionszustand aufgebaut ist,
durch das NOT-Gatter ineinandé@periihrt werden.
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Abbildung 9.4: Abhangigkeit der Autokorrelation von der relativen Phase des phasenkorrigierten
NOT-Gatters im zweiten Qubit des unteren Qubitsystems. Generell ist die Phaseimugigkéit
verwirklicht. Nur in dem Fall, in dem die beiden Zasde, aus denen die Superposition aufgebaut
ist, miteinander Population austauschen, wird ein leichtes Schwanken beobachtet.
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Im unteren Teil von AbH. 914 sind digbergange

%(|00>+|10>) celf - %(}01>+}11>) Ll (9.34)
%(|00>+|11>) celfe %(}01>+}10>) Ll (9.35)
—=(jo1) + [10)) e — %(}oo>+}11>) it (9.36)
iz(|01>+|11>) elfe — %(}00>+}10>) cel (9.37)

auf ihre PhasenaBingigkeit hin untersucht. Es handelt sich hier alsoUipergange, bei
denen die einzelnen Bestandteile der Superpositiorsszadistdurch das NOT-Gatter nicht
ineinanderubertuhrt werden. In diesendfen ist die Autokorrelationskurve eine Gerade
mit Steigung null, eine Phasenaigigkeit ist nicht existent. Die geringste Ausbeute wird
beimUbergang

S5 (100) + [10)) % — = ([o0) + [11)) - (9.38)

mit 94.64% erzielt.

9.3.3 Phasenkorrigiertes ID-Gatter

Nun soll abschlieRend ein Quantengatter vorgestellt werden, das bisher nicht explizit be-
handelt worden ist: Die Idenét. Bisher wurde sie als triviales Gatter begriffen. Bezieht
man allerdings die Phasenrichtigkeit eines Gatters mit in die Betrachtung ein, so muf3
natirlich ein ID-Gatter optimiert werden.

Dal’ dies mglich ist, soll am Beispiel eines ID-Gatters im zweiten Qubit des unteren
Qubitsystems demonstriert werden. Dibergainge zur Optimierung waren die folgenden:

00) — |00) - €' " (9.39)
01) — |01) €' 2 (9.40)
|10) — |10) -€'?® (9.41)
[11) — |11) €' (9.42)

l

%(\00>+\01>+\10>+\11>) %(‘00>+‘01>+‘10>+‘11>)-ei¢5 (9.43)

Das optimierte Quantengatter ist in Abbildung 9.5 dargestellt.

Der Laserpuls erzielt die sehr hohe Ausbeute ¥®9.01%. Er ist von insgesamt 1400 fs
Dauer, seine maximale elektrische Feddke betagt 0.0058 a.u., das entspricht ¢&0 -
10123

Der geformte Puls besteht im Prinzip aus drei aufeinander folgenden Subpulsen, deren
Hauptfrequenzen bei ca. 700 chiiegen. Dies ist in der FROG-Darstellung gut zu er-
kennen. Dort nicht sichtbar ist allerdings ein weiterer Frequenzanteil des ID-Gatters bei
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Abbildung 9.5: Phasenrichtiges Quantengatter der Idatgiperation. Neben einer Hauptfrequenz
bei ca. 700 cm'sind auch Frequenzanteile bei ca. 2400 ¢mu beobachten. Das Auftreteiterer
Frequenzen ist anscheinend charakteristifichlie phasenkorrigierten Gatter.
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einer Frequenz von ca. 2400 cin Die Intensitt dieses Anteiles ist zu gering, um in der
FROG-Darstellung aufgést zu werden. Man sieht ihn aber gut in der Darstellung der
Fourier-Transformation.

Dieses Hineinmischen vordheren Frequenzen in veéinisnalig geringen Anteilen ist
offenbar typisch ifir die phasenrichtigen Gatter und konnte durch die Wahl der Optimie-
rungsparameter allein bisher nicht unterbunden werden. Eventuell ist dies aber durch Re-
striktionen am Laserfeld ahrend der Optimierungsprozedur erreichbar [28].

Der Mechanismus des ID-Gatters ist in Apb] 9.6 dargestellt. Obwohl es sich bei dem ID-
Gatter um eine Transformation handelt, die die Population eines Zustandes insgesamt un-
verandert &f3t, so wird die Besetzung dennoch nicht einfach im Anfangs.- bzw. Zielzustand
gespeichert, sondern aHrt eine Reihe voblbergangen.

Die Mechansimen debbergange|00) — |00) und |01) — |01) sind sich seh&hnlich,
lediglich die Rollen der Zuginde|00) und|01) sind vertauscht.

Betrachtet wird beispielhaft détbergang 00> — \OO}. Kennzeichnendiir den Mecha-
nismus ist ein oszillierender ProzeR zwischen den beiden Quksitmest|00) und |01)

und das Auftreten einer 50%:50%-Symmetrielinie. Nach ca. 300 fs beginnt ein starker Ab-
bau der Population aus dem Zustdﬂd> in den Qubitzustanqm>. Dieser kommt nach

etwa 450 fs erstmalig zum Stillstand, die Rate des Austauschegbetwa 70%. Nach

ca. 600 fs ist die Population des Anfangs-/Zielzustandes praktisch wieder aufgebaut, der
andere Qubitzustand ist entleert. Der bisherige Prozel3ablauf wiederholt sich in der ver-
bleibenden Zeit noch einmal spiegelbildlich: Erst wird ein Abbau der Zielpopulation auf
ca. 70% verzeichnet, danach erfolgt dann der éhg Aufbau des Zielzustandes.
Zwischenzeitlich kommt es zu einer schwachen Besetzung des Obertones (00002). Sei-
ne Besetzungszeiten koinzidieren mit dem maximalen Populationsaustausch zwischen den
Qubitzusénden. Nach diesen Extrema wird die Population in dem Oberton (00002) wie-
der abgebaut, so dafl3 seine Besetzung und Entleerung ebenfalls die Populationsoszillation
zwischen den Qubitzushden widerspiegelt.

Der Mechanismus des ID-Gatters in den energetigttehliegenden QubitZLﬁmden\ 10>

und |11> ist komplizierter. Eine 50%:50%-Symmetrielinie zwischen den Qubifngdsn

fehlt, allerdings sind die Voinge zeitlich recht symmetrisch, der Symmetriezeitpunkt
liegt bei ca. 600 fs.

Betrachtet wird detJbergang/10) — |10). Der Abbau der Populatiofi0) beginnt nach

300 fs. Er erfolgt in zwei Stufen: Nach 500 fs sind nur noch 35%, nach 600 fs nur noch 15%
der Population im Anfangs-/Zielzustand. Ein Teil der Besetzung wird in den Qubitzustand
}11} transferiert. Dort oszilliert die Besetzungskurve und erreicht maximal 60%. Der an-
dere Teil der Ausgangspopulation besetzt die Zindé (00102) und (00103) mit maximal

50% bzw. 38%. Die Besetzung dedher liegenden Obertones (00103) wird zwischenzeit-
lich wieder vollsndig abgebaut, im energetisch tiefer liegenden Oberton (00102) bleibt
sie zum Grol3teil erhalten.

Nach 600 fs wird die Population des Zielzustande$ aus dem Qubitzustarjd1) und aus

den Oberbnen wieder eingesammelt, bis bei Ende des Laserpulses 99.27% der Besetzung
im gewunschten Zustand befindlich sind.

Beim Ietzter{Jberganq 11> — \11) findet man eine@hnlichen Mechanismus wie soeben
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Abbildung 9.6: Mechanismus des phasenkorrigierten ID-Gatters im zweiten Qubit des unteren
Qubitsystems. Die Identtsoperation erfolgt durch oszillatorischen Austausch von Population zwi-
schen den Qubitzugshden sowie durch Obertonanregung. Am Ende des als Gatter agierenden La-
serpulses ist die Population wieder im vorgesehenen Anfangs-/Zielzustand, und der Phasenentwick-
lungsfaktor ist bei allen Qubitbasiszéatlen derselbe.



9.4 Basissatzunabhangigkeit 143

beschrieben. Allerdings wird die Ausgangs-/Zielpopulation noétkst abgebaut und ist
zwischenzeitlich auf unter 5% abgesunken. Die Obertonanregung spielt eine wichtigere
Rolle. Die Oberbne (00102) und (00103) werderaster besetzt, hinzu kommt eine An-
regung von (00104). DasiRkfuhren der Population in den Zielzustand gelingt denoch
hervorragend mit 99.01%.

Die Konstruktion eines phasenrichtigen ID-Gatters ist somit erfolgreich demonstriert wor-
den. Die erzielte Population der Zielzaste betrugz99.01%. Der Mechansimus des Gat-
ters zeigt, dald andere Qubitzaistie und Obedine zwischenzeitlich stark besetzt werden
und fur die Erreichung einer relativen Phasenkontrolle unabdingbar sind.

Die Berechnung von phasenrichtigen Quantengattern ist prinzipirejefles Gatter in je-

dem Qubit durchihrbar. Quantenalgorithmen sollten also bei ausreichenitier d&r Gat-

ter praktisch beliebig implementierbar sein. Exemplarisch in Anhang B aufgebefin-

den sich weitere phasenkorrigierte Quantengatter im zweiten Qubit des unteren Qubitsy-
stems: Ein phasenrichtiges CNOT-Gatter ist in Abb. 14.13, ein ACNOT in [Abb.]14.14 und
ein Hadamard-Gatter in Abp. I4]15 dargestellt. Die erzielten Populationen sind sehr hoch.
Fur das CNOT-Gatter werdea97.49%, beim ACNOT>97.38% und beim Hadamard-
Gatter=98.12% erreicht.

9.4 Basissatzunabh angigkeit

Zur Darstellung von Qubitsdnnen neben der haiknmlichenStandard oder Rechen
BasisB = {0, 1} auch andere Basen verwendet werden [26]. Eine bekannte andere Basis
ist die sogenannteual-Basis, die gelegentlich auch &surier- oderHadamardBasis be-
zeichnet wird. Hierbei &nnen die Qubitzuahde der neuen Basis durch Transformationen
aus der Standard-Basis erhalten werden:

o) = —(10) + |1) (9.44)
1) = 59 - 1) (049

Im Falle eines Zwei-Qubit-Systems, wie bei unserem 2D-Acetylen-Modell, ergeben sich
somit die folgenden vier Qubitbasiszastle:

1

|4t} = 5(]00) + |01) + [10) + [11)) (9.46)
) = 5 ([00) — [01) +10) — [11)) (9.47)
) = 5 ([00) + [01)  20) — [11)) (9.48)
44) = 5 ([00) — J01) 10} + [11)) (9.49)

Wie man leicht sieht, handelt es sich hierbei um vier voneinander linear angige bzw.
orthogonale Zuétnde, die die Bedingung einer Basisidgn.
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Eine weitere Basis, die gelegentlich bei Polarisationsexperimenten mit Photonen zum Ein-
satz kommt, ist die sogenannfarkular- oder PolarisationsBasis, die folgendermal3en
definiert wird:

07) = %(}0) +i[1)) (9.50)
1) = —=(I0) =1[1) 951)

Die Bildung von QubitbasiSZLMden|qiq;’> erfolgt analog zur Dual-Basis.
Eine ausgezeichnete Stellung unter den Basis-Systemen nimmt die bereits in ApSghnitt 3.1
erwahnte Bell-Basis ein:

[oF) = %(\ow + |11)) (9.52)
o) = %(\oo) ~11)) (9.53)
o) = %(\om + |10)) (9.54)
o) = %(\ow ~[10)) . (9.55)

lhre Besonderheit kommt darin zum Ausdruck, daf sie nicht durch eine Transformation
der Art

[d)=a|0)+3[1), a,BeC (9.56)

aus der Standard-Badiserzeugt werden kann. Es handelt sich bei denahd#n der Bell-

Basis ramlich um versctiankte Zusinde, digper definitionendurch eine Transformation
gemal GI.[9.5p nicht dargestellt werdearknen.

Unablangig davon, welche Basis nun tatlich gevahlt wird, muld es raglich sein,
samtliche in der Standard-Badis= {0, 1} berechneten Quantengatter in dieser @feiten

Basis korrekt anzuwenden. Ist dies der Fall, so ist die beim Quantencomputing geforderte
Basissatzunaliingigkeitgewahrleistet.

Betrachtet wird beispielsweise die Dual-Basis und der Basiszué,tpﬁd unter einer
NOTz-Operation beizglich der Standardbasis:

[ ’>:%({00>+{01>+|10>+|11>) — %({01>+{00>+|11>+110>) (9.57)

bzw.

') = %(|00>+ 01) + [10) +|11)) — %(|01>+ 00) + |11) 4 [10)) - €' *.
(9.58)

Exakt diese Art voriJbergangen ist in Abschnift 9.3 bei den phasenkontrollierten Quan-
tengattern bereits optimiert worden! Es bestehtin@h die Moglichkeit, einen insgesamt
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anderen Satz vodbergingen zur Optimierung von phasenrichtigen und globalen Quanten-
gattern heranzuziehen. Mit dieselbergangen sind Ergebnisse gleicher Qulirzielbar.

Die durch Auswahl verschiedenelbergange berechneten Laserfelder sind sich oftmals
strukturell seh@&hnlich. Ihre Identdt ist jedoch nicht prinzipiell verlangt, es kommt viel-
mehr auf ihre einheitliche Wirkungsweise als Quantengatter an.

Die folgende Aussage gilt allgemeiiirfalle anderen Basen und Quantengafdee: Kon-

trolle der relativen Phase garantiert die Basissatzuraatgigkeit!

Zur weiteren Vertiefung der Thematik und als Folge der Basissatzanglgkeit soll ver-
deutlicht werden, daf3 nadich auch Quantengatter existieren und auch bereits berechnet
worden sind, die die Qubitbasiszéietle anderer Basis-Systeme ineinarideriihren.

Die Dual-Basis z.B. kann allgemein als rotierte Form der Standard-Basis verstanden wer-
den. Ausgehend vom Zustanhpj ’> sind die anderemi ’> folgendermal3en zu erhalten:

IT

) 0 e (9.59)
") E g3 ") (9.60)
}fh ") HB_{IS }(M ). (9.61)

Es sind also verschiedehfkGatter anzuwenden, die im Rechenraum bisher bereits Rota-
tionen verwirklicht hatten.
Auch fur die Bell-Basis lassen sich solche Transformationen angeben:

|&T) E &) (9.62)
|F) NSB o) (9.63)
o) NOEHS o). (9.64)

Selbstversindlich handelt es sich hierbei nur um eine andere Betrachtungsweise der Qubi-
toperationen. Das physikalische Geschehen ist dasselbe.

Bei dem in dieser Dissertationsschrift vorgestellten Molekularen Quantencomputing ist es
moglich, in einer alternativen Basis zu rechnen, allerdings ist die Mesuung in dieser Basis
schwierig. Sie kann aber durch eine weitere Verwendung von OCT-Pulsen experimentell
verwirklicht werden.

Bei Polarisationsexperimenten mit Photonen ist dieser Sachverhalt anders. Einem Wechsel
der Basis entspricht hierbei physikalisch das Drehen eines Polarisators. Allerdings wer-
den die unterschiedlichen Polarisationen von Photonen auch nicht zum Quantencomputing,
sondern zu Untersuchungen von Versatkung und Bell'schen Ungleichungen eingesetzt.

In jedem Fall ist esiir die Implementierung von Quantenalgorithmen von groRem Nutzen,
sich den Zusammenhang zwischen relativer Phasenkontrolle und Basissaimgigkéit
verdeutlicht zu haben.
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Der Deutsch-Jozsa-Algorithmus

Im Prinzip ist es nach der Konstruktion von phasenrichtigen globalen Quantengattern
moglich, jedenbeliebigen Algorithmus durch Molekulares Quantencomputing zu realisie-
ren. Der wohl bekannteste Quantenalgorithmus, der bereits in einem Zwei-Qubit-System
demonstriert werden kann, ist der sogenannte Deutsch-Jozsa-Algorithrnus [15]. In diesem
Kapitel wird zurachst seine Funktionsweise @itert. Anschlie3end erfolgt seine Imple-
mentierung im 2D-Acetylenmodell.

10.1 Theorie des Deutsch-Jozsa-Algorithmus
Betrachtet werden vier verschiedene Ein-Bit Funktionen

f: B{0,1} — B{0,1}. (10.1)
Es existieren zwei konstante Funktionen

F(0)=0 und f(1)
F(0)=1 und f(1)

sowie zwei balancierte Funktionen in dem Sinne, das als Ergebnis gleich oft die Werte Null
und Eins erhalten werden:

0 (10.2)
1 (10.3)

1 (10.4)
0. (10.5)

f0)=0 und f(1)
f0)=1 und f(1)

Beim Deutsch-Jozsa-Algorithmus geht es nun darum, zwischen konstanten und balancier-
ten Funktionen zu unterscheiden. Es wird hingegen nicht festgesteliyalcheder vier
Funktionen es sich genau handelt.

In der klassischen Welt entspricht diese Fragestellung der folgenden: Ziveievi werden
gleichzeitig verdeckt geworfen. Jede von ihnen zeigt nach dem Wurf Kopf oder Zahl. Es
gilt herauszufinden, ob sie beide jeweils Kopf oder Zahl (konstante Funktion) oder jeweils

147
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verschiedene Werte (balancierte Funktion) zeigen. Um diese Frage zu beantworten, muf3
ein Spieler den WetbeiderMiinzen erfragen. Die Ermittlung nur eines Wertes liefert ihnm
keinerlei Information beizglich der Fragestellung.

In der quantenmechanischen Welt ist es nun mittels des Deutsch-Jozsa-Algorithmus
moglich, die Frage nach der Natur der Funktipim einemeinzigenSchritt zu beantwor-

ten. Hierzu werden die Eigenschaft der Quantenpardatelitie klassisch nicht existiert,
sowie eine spezielle Zustandaparation ausgenutzt.

Begonnen wird der Rechenprozel3 mit dem Standard-Inputzustand

00) = [0)0) . (10.6)
AnschlieRend wird auf das zweite Qubit eine NOT-Operation angewandt:
[02[0) = [0)[1) - (10.7)

Es folgt eine Hadamard-Transformation in beiden Qubits, sodal3 ein maximaler
Uberlagerungszustand aus allen Qubit-Basigmgs#n mit bestimmter Vorzeichenzusam-
mensetzung hergestellt wird:

1 = (5000 + 1) (500~ 1)) (108)

Dieser Superpositionszustand kann auch folgendermal3en geschrieben werden:

%;l@( (o) - \1>) (10.9)

Auf diesen Zustand wirkt nun die unbekannte Funkiion das sogenannte Orakel. Ganz
allgemein gilt fir die Anwendung von uridren Transformationen

U+ |2)y) — |o)ye f(z)) . (10.10)

In diesem besonderen Fall isteine Addition modulo 2, allgemein handelt es sich um die
Verknipfung in der Abelschen Gruppe.
Man findet also, daf3

z)(]0) —|1)) falls f(x) =0
-y~ - e ok o

Somit gilt:

55 () - (o) (92). e

Wahrend des gesamten Vorganges blieb das zweite Qubit stets im Zustand

1
ﬁ(m - 1), (10.13)
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wahrend das erste Qubit sich nun im Zustand

% 3 (=1)7@ |a) (10.14)

reB

befindet. Im Falle einer konstanten Funktipergibt der letzte Ausdruck in GIL{IU]14)
1

+—([0) +[1)) , 10.15

20 +]1) (10.15)
ist f hingegen balanciert, so éfhman
1

+—(10) — (1)) . 10.16

7510~ 1) (10.16)

Die letzten beiden Superpositionszrsie der Gleichungen[ (T0}15) und_(I0.16)
konnen bekanntlich durch Hadamard-Transformationen erzeugt werden. Die Hadamard-
Transformation ist eine urdite hermitesche Transformation, das heif3t, sie ist ihr eigenes
Inverses. Wendet man also abschlieRend die Hadamard-Transformation auf das erste Qubit
an, so ergibt sich dort im Falle einer konstanten Funktion der Zu$&§md‘n anderen Fall

der Zustand1).

Die zwei Typen von Funktionen (konstant oder balanciert) sind folglich nach dieser Aufbe-
reitungunterscheidbarEine einzigeMessung des ersten Qubits erlaubt also die klassisch

so nicht ndgliche Unterscheidung zwischen konstanten und balancierten Funktfonen

Dies ist bereits eine eindrucksvolle Demonstration einer Berechnung durch einen Quan-
tenalgorithmus. Eine echte Geschwindigkeitssteigerung in der quantenmechanischen ge-
geriiber der klassischen Welt ist hieraus allerdings so noch nicht ableitbar. EiSseed-

upist erst bei einer Verallgemeinerung des Deutsch-Jozsa-Algorithmus auf mehrere Qubits
erkennbar([31].

In dieser verallgemeinerten Form wird eine Funktjon

f:B"— B mit B=1{01} (10.17)

betrachtet, die auf Bits wirkt. Diese Funktion sei nun wiederum konstant oder balanciert.
Konstant bedeutet entsprechend, daf3 %ﬂléusﬁnde]q} € B™ auf den gleichen Wert
(Null oder Eins) abgebildet werden. Balanciert bedeutet, daf3 in ditetller moglichen
Falle (2*=!) dem Zustanqq> durch die Funktiory der Wert Null zugeordnet wird. In der
anderen Hilfte aller Rlle ist es der Wert Eins.

Man stelle sich nun vor, wie viele Versuche notwendig sind, um klassisch herauszufinden,
ob die Funktionf konstant oder balanciert ist. Betrachtet wird deriumsgigste Fall, in dem
nach2"~! Fragen, also der &lfte aller Moglichkeiten, der gleiche Funktionswert erhalten
wird. Dies sagt noch nichts dawer aus, ob die Funktiofi nun konstant oder balanciert
ist. Erst eine weitere Probe gibt definitiv Aufschluf3. Insgesamt liegt deihg also nach
(2~'+1) Fragen vor. Der klassische Algorithmus ist also von der Ordia(2g).
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Der Quantenalgorithmus arbeitet folgendermal3er:1] Qubits werden im Standard-
Inputzustand
|00...00) = |0)|0)...]0)|0) € B™* (10.18)

prapariert. \bllig analog wird auf die ersten Qubits eine Hadamard-Transformation an-
gewendet, auf das letzte Qubit erst eine NOT-Operation und anschliel3end eine Hadamard-
Transformation. Diesifhrt auf

> e >( \1>)> (10.19)

reB"

Dieser Zustand wird nun dem OrakeBgentiert (ein Schritt). Die Anwendung der unbe-
kannten Funktiory fuhrt beziglich der erstem Qubits auf den Zustand

) = \/27 S (-1 2). (10.20)

reB"

Ist f eine konstante Funktion, so ergibt sich ein Superpositionszustand

2 (10 +11) 4t (10) +11)) (1021

der Uberall die gleichen Vorzeichen, also entweder immer “plus” oder immer “minus”,
aufweist. Istf hingegen eine balancierte Funktion, so ergeben sich gleich viele positive
und negative Vorzeichen.

Der eigentliche Trick besteht wiederum in der nochmaligen Anwendung der Hadamard-
Transformation auf die erstenQubits (» Schritte). Warf konstant, so ergibt sich dadurch
der Zustand

\/_ |00..0) € B". (10.22)

War f hingegen balanciert, so ergibt sich ein zu obigem Zustand orthogonaler Zustand, der
wenigstens eine Eins erdth. Um also festzustellen, warfeine Art von Funktionf vor-

liegt, missen im schlechtesten Fall die Zusiie vom Qubits ermittelt werden (wiederum

n Schritte). Im schlechtesten Fall sind also insgesamt {2 Schritte zur Bbsung des Pro-
blems erforderlich. Der Quantenalgorithmus digt also eine Anzahl von Schritten der
OrdnungO(n).

Beim Deutsch-Jozsa-Problem ergibt sich verglichen mit dem klassischen Algorithmus der
OrdnungO(2") also eine exponentielle Geschwindigkeitssteigerung durch die Verwen-
dung des Quantenalgorithmus der Ordnudng:). Eine Realisierung des Deutsch-Jozsa
Algorithmus ist also eine Demonstration eines Quantenalgorithmus, die die generellen
Starken und Besonderheiten von Quantencomputiagemtiert.
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10.2 Realisierung des Deutsch-Jozsa-Algorithmus
im 2D-Acetylen-Modell

Der Deutsch-Jozsa-Algorithmus soll im Acetylen-Modeil den einfachsten Fall von
zwei beteiligten Qubits realisiert werden. Das erste Qubit wird dabei wie bisher durch
die asymmetrische CH-Streckschwingung, das zweite durctigi®iegeschwingung de-
finiert. Gewahlt wird weiterhin das energetisch tiefer liegende untere Qubitsystem, da die
hierfur optimierten Pulse die besseren Ausbeuten aufweisen.

Zunachst geht es darum, den Algorithmus entsprechéndrisere Zwecke zilbersetzen.
Insbesondere muf3 eine Implementierungghchkeit fur die Funktionf bzw. die Ope-
ration U; gefunden werden. Generellussen phasenkorrigierte Quantengatter eingesetzt
werden, wie sie in Abschniff9.3 vorgestellt worden sind.

Die Paparation des speziellen Superpositionszustandes, der dem Owdeshpzrt wird,

ist einfach: Zu@achst wird auf das zweite Qubit eine Hadamard-Transformation und an-
schlie3end ein NOT-Gatter angewandt, im ersten Qubit kommt nur das Hadamard-Gatter
zur Anwendung. Der erhaltene Superpositionszustand ist somit

sw)so = (S0 +10)) o (F5Mm-1) oz
= % ([00) = [01) + |10) = [11)) . (10.24)
Betrachtet wird nun die unbekannte Funktion
f: B{0,1} — B{0,1}. (10.25)
Ihre Auswertung erfolgt geéf? der allgemeinen Vorschrift
Up : |2)|y) — |e)|ye flx)) . (10.26)

Diese muf3 nunifr alle vier Definitionsriglichkeiten vonf und fur alle vier Qubitbasis-
zustinde durchgéthrt werden.
Betrachtet wird der erste Fall:

f1(0)=0 und f(1)=0. (10.27)
Im einzelnen ergibt sichir den Qubitbasiszusta¢do>:

0)|0) — [0)|0o® f(0)) (10.28)
— |0)|0 & 0) (10.29)
— |0)[0) (10.30)

sowie in Kirzerer Darstellungsariif die anderen drei Qubitbasiszastle:
0)|1) — |0)|1@ f(0)) =[0)|10) =]|0)[1) (10.31)
[1)]0) — [1)]o@ f(1)) = |1)|0®0) = |1)|0) (10.32)
D) — [H1e f(1)=[1)[1®0)=[1)]1). (10.33)
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Ein Vergleich der Anfangs- und Endzastde zeigt, dal’ sie bei dieser ersten Funkfion
identisch sind. Umf; zu simulieren, kann also das ID-Gatter im zweiten Qubit benutzt
werden.

Betrachtet wird nun der zweite Fall:

f2000=1 und fo(1)=1. (10.34)

Im einzelnen ergibt sich:

o)) — [Bloe £0) = [)fpe1) = o)1) (10.35)
01 — [B]1670) = [0)fre1) = o)[0) (10.36)
Do) — Dloe sm)=[Vlpe1) = By (10.37)
)~ Dl1e fm) =)o) = 1) (10.38)

f» kann demzufolge durch eine NOT-Operation im zweiten Qubit beschrieben werden.
Der dritte Fall ist der einer balancierten Funktion:

f3(0)=0 und f35(1)=1. (10.39)

Im einzelnen ergibt sich:

0)J0) — [0)]0@ £(0)) = [0)]0 @ 0) = [0)]0) (10.40)
0)[1) = [0)[1 e £(0)) = o) |1 0) = Jo)[1) (10.41)
|1)|0) — (D)o@ f(1)) = |1)[0@1) =]|1)|1) (10.42)
D) — |[DH1e f(1) =[1)[1e1) =]1)|0). (10.43)

Dies entspricht einem CNOT-Gatter, wobei das erste Qubit als Kontroll-Qubit und das
zweite Qubit als Schaltqubit dient.
Der letzte Fall ist der der zweiten balancierten Funktion:

f(00=1 und f,(1)=0. (10.44)

Im einzelnen ergibt sich:

0)]0) — [0)|o@ £(0) = oo 1) = o)1) (10.45)
0)]1) = [0)]1 @ () = o)1 @ 1) = |o)]o) (10.46)
D]o) = [Dlo (1)) = [1)]o@0) = [1)]0) (10.47)
D[1) — D1 f(1)=|1)[1@0)=|1)[1). (10.48)

Diese Prozesseédknen durch ein alternatives CNOT-Gatter, das ACNOT, beschrieben wer-
den. Das Schaltqubit ist wiederum durch das zweite Qubit realisiert, das erste Qubit dient
als Kontrollqubit. Die Schaltbedingung ist dannigitf wenn das erste Qubit den Wert Null
aufweist.
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|00
NOT |o1)
Hdm |oo) - |o1)
Hdm |00y —Jo1) +[10p -[11)
Y
Us Id 00> —|o1) +|10) —|11)
x> ly> = x>y @ feop  NOT lo1) ooy +|11) -[10)
~ konstante Funktionen CNOT |o0) —|o1) +|11) —|10)
____ balancierte Funktionen ACNOT |0o1) —[00) +[10) -|11)
Y
Hdm |oo) - |o1)
Hdm -|oo) + |o1)
Hdm |10> - |11)
Hdm -l10> + |11)
Y
Messung
|0 gegen 1)

Abbildung 10.1: FluRdiagramm des Deutsch-Jozsa-Algorithmus, angewendet auf das 2D-
Acetylen-Modell. Die Quantengatter sind farbig nach Qubits kodiert, blau korrespondiert mit dem
ersten, violett mit dem zweiten Qubit. Ebenfalls farblich gekennzeichnet sind die unterschiedlichen
Funktionenf und die durchl/; erzeugten Zuginde. Weitere Eéuterungen befinden sich im Text.
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Die Quantengatter, die nach obiger Analyse die Rolle des Orékelshrnehmen&nnen,

sind bereits in Abschnitf 9.3 berechnet worden. Sie sind phasenkorrigiert und global
und damit bestens zum Einsatz in Algorithmen geeignet. Die anschlieRende Hadamard-
Transformation im ersten Qubit, die dafsorgt, dal3 im ersten Qubit vor dem Mel3prozel3

ein reiner Zustan@)s oder|1>s vorliegt, ist ebenfalls phasenrichtig optimiert worden.

Der abschlieRende Mel3prozeld im ersten Qubit wird durch eine rechnerische Projektion auf
die Qubitbasiszuande simuliert.

Der komplette Ablauf des Deutsch-Jozsa-Algorithmus ist in Abbildung 10.1 zusammen-
gefaldt grafisch dargestellt. Dabei wurden die Quantengatter farbig kodiert: Blau bezieht
sich auf Operationen im ersten Qubit, violett auf Quantengatter im zweiten Qubit. Die vier
verschiedenen Orakelfunktionen bzw. die dadurch erzeugteaiessind durch verschie-
denfarbige Umrandungen der Quantengatter markiert.

Die Gute der Realisierung des Deutsch-Jozsa-Algorithmus ist nach Quantengattern aufge-
schiisselt in Tabell¢ 0.1 dargestellt. Die oberen zwei Abschnitte der Tabelle geben die
Projektion der tatgchlich erzeugten Zushde auf die theoretisch erwarteten Zmste an.

Die Fehlerfortpflanzung in den Quantengattern wurdédlesichtigt.

Die MelRwahrscheinlichkeiten im untersten Abschnitt wurden durch Projektionen auf die
einzelnen Qubitbasiszistde und anschlieBende Summation ermittelt. Die prozentuale
Gesamtprojektion wurde anschlieend auf Eins normiert. So kommt es, dal’ die Wahr-
scheinlichkeit einer richtigen Messungtrer liegt als die Projektion der letzten Hadamard-
Transformation im ersten Qubit. Dieses Vorgehen wird @rdlich, wenn man sich klar-
macht, daf3 es sich in der Praxis um eine Ensemble-Messung handelt, bei der relative Si-
gnalstarken miteinander verglichen werden.

Tabelle 10.1 Gute des Deutsch-Jozsa-Algorithmus, aufgesss$elt nach Quantengattern. In min-
destens 94.28% allerdfe kann korrekt zwischen konstanten und balancierten Funktionen unter-
schieden werden. Weitere Bdterungen befinden sich im Text.

Gatter Population / %
allgemein fi f2 3 Ja

NOT 99.62

Hadamarg 98.59

Hadamarg 95.12

Uy 92.93 89.28 93.05 91.40
Hadamard 89.06 86.30 91.57 86.80
Messung korreki 97.73 98.46 99.12 94.28
Messung falsch 2.27 1.54 0.88 5.72
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In mindestens 94.28% alle&ke wird korrekt zwischen einer balancierten oder einer kon-
stanten Funktiorf unterschieden. Vor dem Hintergrund einer Ensemble-Messung bedeutet
dies, dafdnit Sicherheizwischen den beiden Funktionstypen unterschieden werden kann.
Die erfolgreiche Realisierung des Deutsch-Jozsa-Algorithmus mittels Molekularem Quan-
tencomputing unterstreicht auf eindrucksvolle Weise das Potential dieser neu entwickelten
Methode. Prinzipiell ist es dyglich, jeden beliebigen Algorithmus aus den mit OCT be-
rechneten, phasenrichtigen und globalen Quantengattern aufzubauen.
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Verluste und Dekoh arenz

In diesem Kapitel wird der Frage nach einer praktischen Realisierbarkeit von Molekularem
Quantencomputing nachgegangen. Dal3 prinzipiell die Deutsch-Anforderungen an einen
Quantencomputer bei dieser neu entwickelten Methodglleaf sind, wurde in den voran-
gegangenen Kapiteln allgemein dargelegt und explizit am Acetylen-Niblekgefihrt.

Dennoch niissen weitere Fragestellungen zum Thema Quantencomputing diskutiert wer-
den, um das Bild abzurunden. Welchen Einflul3 besitzen beispielsweise die durch unvoll-
kommene Quantengatter auftretenden Fehler auf einen Rechenvorgang? Welcher Natur
sind sie? Kann aus ihnen eventuell sogar Nutzen gezogen werden?

Ein weiteres Scliisselthema bei jedem Realisierungsansatz ist Cikolz. Migliche
Quellen und Auswirkungen sollen in diesem Kapitel ebenfalls untersucht werden.

11.1 Verluste durch unvollkommene Quantengatter

Die erste nmigliche Fehlerquelle bei Molekularem Quantencomputing entsteht durch eine
fehlerhafte Paparation des Anfangszustanqle};L.

Anfanglich sind die Schwingungszaside von Molellen genal3 einer Boltzmannvertei-

lung besetzt, wenn es sich bei Raumtemperatur auch nur um niederenergetische Vibrations-
niveaus handelt. Dennoch kann sicherlich nicht behauptet werden, mit einem einzigen op-
timierten Laserpuls die Zustandsverteilung in einer Normalmode perfekt in den Schwin-
gungsgrundzustand zu transferieren. Hierzwam Kihlungsmechansimen erforderfich

Bei genauerer Betrachtung stellt sich indes heraus, daf3 ein kompletter Populationstransfer
inden ZustandiO}n auch gar nicht erforderlich ist. Entscheidend ist vielmehr die Tatsache,
dafi3 alle Zusinde, die zum Qubitbasissystem gedn, korrekt papariert sind, sprich alle
anderen Qubitbasiszistde, die nicht derh)>n-Zustand entspechen, unbesetzt vorliegen.

Im 2D-Modell des Acetylens bedeutete dies beispielsweise, daR diénglego1), [10)

und |11> unbesetzt sein iissen, \ithrend der Zustan|(ﬂ)0> besetzt sein soll.

IMechanismen zum #hlen von Molekilen sind imiibrigen in dieser Gruppe entwickelt worden, sie-
he [28]

157
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Ob und wieviel Population indher liegenden Zuahden aul3erhalb des Qubitsystems vor-
handen ist, ist weitgehend unerheblich, da die verwendeten Laserpasst lzustands-
selektiv arbeiten. Auf sie zeigen diérfandereUbergange optimierten Laserpulse prak-
tisch keinerlei Wirkung, eine Verunreinigung des Rechenprozesses ist durch sie nicht zu
befurchten.

Wie viele Molekile auf diese Weise richtig @pariert sind, hat also nur einen unmittelbaren
Einflul3 auf die Signalgérke des Rechenvorganges, nicht aber auf seine Fehlerbehaftung.
Die bei Anwendung der Quantengatter auftretenden Fehler liegen im Bereich von 1-10%.
Der Mechansimus, der zu diesen - je nach Qubitsystem - doch teilweise noch recht hohen
Fehlern fihrt, ist meist eine nicht in den Zielzustand der Optimierungickitransferierte
Obertonanregung, also eine Anregung in Zuasle aul3erhalb des Qubitsystems und damit
aul3erhalb des Rechenraumes.

In nachfolgenden Rechenschritten gilt diese das gleiche Argument wie oben im Falle

der fehlerhaften Zustandsjparation: Sie stren eine weitere Rechnung nicht, es reduziert
sich letztlich nur die Signalatke beim Auslesevorgang nach Ablauf eines Algorithmus.

Bei Quantengattern, die auch Fehler innerhalb des Qubitsystems verursachen, liegt der Fall
natirlich unginstiger. Hier kann aber durch saaffge Optimierungsarbeit, insbesondere
durch gezielte Verwendung delbergangsunterdckung, weitgehend Abhilfe geschaffen
werden.

Genauere Untersuchungen am Acetylen-Modell haben gezeigt, dal3 es einzelne bestimmte
Zustande aulRerhalb des Qubitsystems sind, in denen sich die Population nach fehlerhaften
Rechenschritten sammelt. Diese Schwingungsniveaus dienen gewissermal3en als “Fehler-
reservoir”. Im Prinzip ist es daheraglich, die GbRRe der Fehler dort zu detektieren, und
zwar ohne das tiefer liegende Qubitsystem zuest (siehe auch Abschnijit 9).

Abschliel3end soll abgesatzt werden, wie viele Qubitoperationen theoretisch mit den bis-
herigen Quantengattern nacheinander im Experiment diindbér waren. Zur Natur der
Fehler wird angenommen, daf} 90% der Anfangspopulation sich im richtigen Zustand be-
findet und weitere Fehler nur auRerhalb des Qubitsystems auftreten.

Es werden Normalbedingungen des Druckes und der Temperatur zugrunde gelegt sowie ein
realistisches Wechselwirkungsvolumen des Laserpulses mit dem Gas. Es befinden sich et-
wa 7.6110' Molekule im richtigen Anfangszustand. Um nach einem RechenprozeR noch
ein gutes Signal erhalten zdhknen, sind noch etwa fOVlolekiile erforderlich [72]. Dies

kann durch verfeinerte MeBmethoden auf 2olekile verbessert werden.

Mit den bisherigen Quantengatterdrinten demnach bereits zwischen 200 Operationen
(bei 10% Fehler pro Schritt) und 2500 Nacheinanderschaltungen (bei 1% Fehler) realisiert
werden. Er die meisten Quantenalgorithmerre dies bereits ausreichend.

Deutlich wird hierbei der Vorteil von Quantencomputing in einem Ensemble gégen
Quantencomputing mit Einzelteilchen. Im letzteren Fall sind an die Genauigkeit der Quan-
tengatter erheblichdhere Anforderungen (Genauigkei®9.998%) zu stellen.

Nicht zuletzt wegen dieser in einigerllen scharfen Anforderungen an Rechengenauig-
keiten sind bereits sogenantiéhlerkorrigierende Codesntwickelt worden, die die man-
gelnde @ite von Quantengattern zumindest teilweise kompensigiendn [59/51].
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11.2 Dekoh arenz

11.2.1 Zeitentwicklung von Superpositionszust  anden

Generell kan die zeitliche Entwicklung eines Eigenzustandesi§fem

(W(t)) = [tho) e ™ (11.1)

beschrieben werden. Seine Zeitahgigkeit ist per definitionem nur trivialer Natur. Es
andert sich nur seine Phase, also seine Orientierung im Zustandsraum, nicht aber die Ge-
stalt des Eigenzustandes. Entsprechendigiltife Detektionswahrscheinlichkeit eines Ei-
genzustandes

[ (1)]* = (T(1)|T(t)) = (o]to) (11.2)
bzw. an jedem einzelnen Punkt des Zustandsraumes
oo - (11.3)

Wie verhalt es sich nun aber mit Superpositionsansten aus mehren Eigenzustien? Bei

dieser Fragestellung liegt sofort der Gedanke an das ZerflieRen von Wellenpaketen nahe,
womit der Zusammenhang dieses Abschnitts zum Déketzproblem hergestellt ist.

Die einfachsten Superpositionszustie, die beim Acetylen-Modell bereits von Bedeutung
waren, sind die Hadamard-Zaside und Bell-Zuginde. Nach ihrer Rparation wurde ih-

re zeitliche Entwicklung ohne Laserfeld weiter beobachtet. Zwei Beispiel# dafd in
Abbildung[II] gezeigt.

Im oberen Teil der Abbildung handelt es sich um diagarration und darauffolgende zeit-

liche Entwicklung des Hadamard-Zustandes

1
7

Dargestellt sind Schnappsitse der Entwicklung des Realteiles \@(t)) Nach der er-
folgreichen Paparation des Zustandes bleibt die Wellenfunktiumnlich in gewisser Wei-

se fixiert. Die Knoten der Wellenfunktion verbleiben praktisch an derselben Stelle, nur die
Amplituden veandern sich. Es kann keine typisch Wellenpaket-artige Wanderbewegung
des Superpositionszustandes oder gar ein ZerflieRen festgestellt WHFE@I)]HQ kehrt

ca. alle 40 fs wieder. Dies ist durch die Umrandung der entsprechenden Zeitangaben in
der Abbildung verdeutlicht. Nach 20 fs wird ein anderer, durch seine Symmetrie ebenfalls
ausgezeichneter Zustand passiert.

Ganzahnlich verlalt es sich beim zweiten Beispiel in Ab.11.1 unten. Dargestellt sind die
Praparation und anschlie3ende zeitliche Entwicklung des Bellzustandes

(Joo) + |01)) . (11.4)

1

NG (Joo) + [11)) . (11.5)
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Auch hier wird eine lokale Stationaéit der Wellenfunktion bzw. ihrer Knoten gefunden.
Die Ruickkehrzeit vor| | ¥ (t)) |2 ist mit ca. 8 fs sehr kurz, weshalb auch zwei Entwicklungs-
zyklen dargestellt worden sind. Nach 4 fs und 12 fs wird ebenfalls ein hochsymmetrischer
Zustand passiert.

Theoretisch kann die zeitliche Entwicklung dieser Superpositiorizdstgleichfalls be-
rechnet werden. i jeden Punkt des Zustandsraumes®sgi) durch einen Ausdruck der
folgenden Form beschreibbar:

U(t) = % (1h1(t = 0) €711 F - 4hy(t = 0) €712 1) (11.6)
1 . . . .
— 7 (77/}1 (cos (wit) —1 sin (wit)) 4 12 (cos (wat) — i sin (wgt))) . (117

1) und|e) seien zum Zeitpunkt t=0 reell, ebenso ay@t = 0)). Damit der gleiche
Zustand zu einem gperen Zeitpunkt identisch vorliegen kannjissen die Imaggrteile
des obigen Ausdruckes verschwinden. Dies ist genau daultt,arfenn gilt

T :
2o mit nmeN, (11.8)
w1 T2 m
wenn also das Veditnis der Eigenfrequenzen beider Zrsde eine rationale Zahl ist. Dies
ist zwar nicht zwingend der Fall, man kann dieser Situation allerdings beliebig nahe kom-
men.
Besser berechenbar ist die zeitliche Entwicklung i) |*:

W (t)|* = %(m et gy eTient). %wl o ey 012 ) (11.9)
= S0+ 0 + Gt (e i) (11.10
= 2 (024 03) + v cos (w2 — ) (11.11)

| W (t)|? kehrt also in periodischen AtistdenT” wieder, wobei

2 2
T _ W _h (11.12)

T = = — = —.
wyr —w; Aw AFE

Die in der Simulation gefundenen Werte véhsind in guterUbereinstimmung mit den
errechneten.

Der in den Schnappsdksen der Simulationen gefundene zweite hochsymmetrische Zu-
stand wird jeweils zur Zeit = %T beobachtet. Um welchen Zustand es sich dabei handelt,
soll nun gekéart werden. Es gilt

T=-". (11.13)
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Fur die Real- und Imagérteile der Wellenfunktion ergeben sich die Austke

1 Wy T 1 Wy T
ReV = — 1 cos + — coS 11.14
T o (ST ) s (27 (1114
1 ) Wy T 1 . Wy T
ImV = ——— 1 sin - — sin . 11.15
s i () - g sin (2T (11.15)
Mit Hilfe der Beziehungen
cos (x) =cos(x+m) und sin(z) = —sin (z + 7) (11.16)
sowie der Beziehung zwischen den Argumenten der Winkelfunktionen
a9 _ 2T _ g (11.17)
w1 — Wy w1 — Wy
ergibt sich tir den gesuchten Zustand:
1 Wy T
ReV = — — cos 11.18
50—y eos (27 (1118)
1 . Wy T
Im¥U = — (¢ — : 11.19
m NG (¢1 wz) Sl (wg — w1) ( )

Zusammenfassend@lbt sich feststellen, dal3 ein ZerflielBen der Qubitndg nicht zu
befurchten ist. Es sind auch keine refokussierenden Pulse gtanNvie beispielsweise bei
NMR-Experimenten, da sich die Zastde stets von selbst wieder zusammenziehen. Eine
fur verschiedene Superpositionszuste unterschiedliche Phasenentwicklung wirft zwar
experimentelle Unwegbarkeiten auf, diese kommen aber generell in allen Realisierungs-
ansitzen zum Quantencomputing vor, und es gibt keinen Anlal3, eine Methode aufgrund
der Phasenentwicklung einer anderen vorzuziehen. Die Schwingurigsdedtaben ge-
nerell eine Lebensdauer im Nanosekundenbereich. Somit ist auch Dissipation (spontaner
Ubergang in andere Zuside) kein generelles Problerir fVlolekulares Quantencompu-

ting.

11.2.2 Quellen der Dekoh arenz

Dekoharenz kommt allgemein dadurch zustande, dal} dieaddst quantenmechanischer
Systeme nicht exakt von ihrer Umgebungisoliert betrachtet werdenokinen [5]. Die
Wechselwirkung zwischen Qubitzastden und ihrer Umgebung kann allgemein durch ei-
ne unitire Zeitentwicklund/(t) beschrieben werden géf

0)|E) — |0)|Eo(t)) und [1)|E) — |L)|Ew(t)) . (11.20)

Liegt im gquantenmechanischen System ein Superpositionszustand vor, so wird durch die
ZeitentwicklungU (t) Verschénkung zwischen dem quantenmechansichen System und der
Umgebung erzeugt:

(a|0) + B|1)) ® |E) — a|0)|Eo(t)) + B|1)|Ei(t)) . (11.21)
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In den meisten &llen unterscheiden sic]rEo(t)> und \El(t)> mit fortschreitender Zeit-
dauer zunehmend und enthalten mehr und mehr zueinander orthogonale Anteile. Es fliel3t
ungewollt Information vom quantenmechansichen System in die Umgebung ab. Diese Um-
gebungswechselwirkung kann also gégsreinem Mel3prozel3 gedeutet werden, der die in
dem Superpositionszustand der Qubits gespeicherte Informatiodirzerst

In diesem Abschnitt sollen die Umgebungswechselwirkungen beleuchtet werden, die bei
Molekularem Quantencomputing zum Entstehen von Dakertie beitragen. Das “Umge-
bungsbad” unserer Qubits besteht hierbei aus intramolekularen Wechselwirkungen sowie
aus anderen Molélen, mit denen $if3e erfolgen &nnen.

Moglicherweise Dekddrenz erzeugende intramolekularen Wechselwirkungen bestehen
aus Resonanzen zwischen unterschiedlichen Schwingungsniveaus. Hierbei sind zwei Ty-
pen zu unterscheiden: Coriolis- und anharmonische Kopplungen.

Erstere tritt nur bei bestimmten Symmetrievoraussetzungen auf und (ied Mo-
lekulrotationen vermittelt. Anharmonische Resonanzen sind hingegeraliresimallig

haufig in Molekilen anzutreffen, wenn auch seltener in energetisch niedriger liegenden
Schwingungsniveaus, da hier das Vibrationsspektrum weniger dicht liegt. Voraussetzung
ist eine energetische (quasi-) Entartung der wechselwirkendeiarftlestsowie ihre Zu-
gelorigkeit zur gleichen Symmetriegruppe.

Anharmonische Resonanzen konnten im 2D-Acetylenmodell noch nicht genauer unter-
sucht werden, wohl aber liegen erste Ergebnisse diégfiel in einem dreidimensionalen
Modell vor [68]. Zusitzlich zu der asymmetrischen CH-Streckschwingung undcider
Biegeschwingung wurde digans-Biegeschwingung mit in die Kalkulationen einbezo-
gen (siehe Abld-4).2). Die Beschreibung dieser dritten Normalmode war zwar mittels einer
einzigen Koordinate nicht so exakt durdhfbar wie in den bisherigen zweéHlen. Dies

fuhrte zur Verschiebung von Energieniveaus und dadurch zum Auftreten von Resonanzen
zwischen Zusinden, die experimentell nicht beobachtet werdé@mnen. Die prinzipielle
Wirkungsweise von anharmonischen Resonanzen bleibt jedochamolest.

Die Zustinde (00101) und (00014) sind im dreidimensionalen Modell energetisch nur
ca. 35 cnt'voneinander getrennt. Sie besitzen beide die Symméitiand in ihren Eigen-
zustinden kann ein Durchmischen der uispglich ungesirten Eigenzuginde beobachtet
werden.

Um den EinfluB dieser anharmonischen Resonanz aufzrk| wurde detUbergang

(00001) — (00101) (11.22)

im 2D- und im 3D-Modell optimiert, d.h. einmal in Abwesenheit, das andere Mal in An-
wesenheit des resonanten Zustandes (00014). Die gefundenen optimierten Pulse sind ver-
gleichend in Abbildung T1].2 dargestellt.

Die Populationen des Zielzustandes (00101) sind in beiddéeri-gut (2D=>99.56%, 3D
291.91%). Die Pulscharakteristika sind sehr unterschiedlich. Am deutlichsten wird der
Unterschied in der Pulsdauer, die sich im dreidimensionalen Fall von 1400 fs auf 1000 fs
verkurzt.

Eine Betrachtung des Mechansimus (siehe Abb] 11.3adrliese Unterschiede: Im 2D

Fall ohne Resonanz macht ein Leiter-Schema mit hohen Obertonanregungen bis hin zu
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(00501) die Population von (00101)aglich. Im 3D Fall, also beim Vorhandensein einer
Resonanz, wird diese aktiv dazu eingesetzt, den Zielzustand (00101) alkdyav Der
Mechanismus erscheint wesentlich vereinfacht, was zu eirigzeten optimierten Puls
mit einer klareren Struktuiihrt.

Die Praparation von in Resonanz befindlichen Zusten ist somit problemlos dglich.
Die Population der resonanten Zaistle bleibt auch nach Ende degmarierenden Laser-
pulses bestehen. In Resonanz befindlichegha# nehmen also higglich ihres Verhaltens
keinerlei Sonderstatus ein und bilden somit keine echte Quielleékolarenz [69].
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Abbildung 11.2: Optimerte Laserpulsdif denUbergang (00001)- (00101) im 2D- bzw. 3D-

Modell des Acetylens.
links: 2D; Population>99.56%. Es ist keine Resonanz mit dem Zielzustand vorhanden.

rechts: 3D; Populatio®91.91%. Anharmonische Resonanz mit (00014).
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Abbildung 11.3: Mechnismus de$/berganges (00001} (00101) im 2D (oben) bzw. 3D Mo-

dell (unten). Im 2D-Fall wird eine starke Obertonanregung @@mrines Leiter-Schemas gefunden.

Im 3D-Fall wird die Obertonanregung ersetzt durch eine aktive Rolle des resonanten Zustandes
(00014). Dieser einfachere Mechansimus hat einen positiven Einflu® auf die Koraptkestopti-
mierten Laserpulses.

Die zweite ndgliche Quelle fir Dekotarenz bilden Sif3e. Um ihren EinfluR einzusatzen,
wurde eine Absclitzung der Stofwahrscheinlichkeit durchidet. Ausgegangen wurde
von einem einfachen Modell, dem eine Maxwellsche Geschwindigkeitsverteilung der Mo-
lekiile und ein kreigirmigen Stof3querschnitt bei Normalbedingungen zugrunde liegt.

Die Molekille, die sich in der Wechselwirkungszone mit dem Laserlicht bewegen, tun dies
praktisch stof3frei. Durch BBe entsteht also auch kein entscheidender Beitrag zur De-
koharenz.

Allerdings offenbart diese Abséltzung ein anderes Problem, das aufgrund der noch gerin-
gen Repititionsraten von Kurzzeitlaserpulsen auftritt: Mdlekwandern riaglicherweise

in nicht unerheblicher Zahl aus der Wechselwirkungszone heraus, was die Anzahl von an-
wendbaren Quantengattern erheblich reduziert.

Einen Ausweg bietet die Fixierung von Moldkn. Es besteht u.a. dieddlichkeit, spe-

ziell hergestellte Makromoléke auf Oberthchen zu adsorbieren _[46,147) 45]. Died
Quantencomputing notwendigen aktiven Schwingungszentren dieseriMolgken dann
immer noch in der Lage, ihre Schwingungen aughuvén. Alternativ Bnnten Molekile in

Filme eingebettet werden]14]. Techniken zum Design von sich selbst organisierenden Mo-
lektlgruppierungen sind mittlerweile hoch entwickelt und bilden einen Forschungsschwer-
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punkt der Nanotechnologié144.125].

Rotationen v@ren in fixierten Moleklen generell auszuschlieRen, und Dek@mz auf-
grund von Coriolis-Kopplungen &e vollsaindig eliminiert. Umgekehrt mul3 riatich je-

de neue Umgebungswechselwirkung saltij auf Dekotarenzplanomene hin untersucht
werden.

Als Fazit kann zum Thema Dekalenz bei Molekularem Quantencomputing festgestellt
werden, daf3 ihr nicht die Rolle eines KernproblemsltufAnharmonische Resonanzen
sind kontrollierbar, Si3e treten praktisch nicht auf. Da®gere Problem stellen zu geringe
Repititionsraten bei Laserpulsen und damit ein Abwandern der Nitdedus der Wechsel-
wirkungszone dar, das es durch eine verbesserte Technik oder aber durch eine Fixierung
der Molekile zu bsen gilt.
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Zusammenfassung und Ausblick

Diese Dissertationsschrift zeichnete die Entwicklung eines neuen Realisierungsansatzes
zum Quantencomputing nach. Bei der vorgestellten Variante des Molekularen Quanten-
computings in einem Ensemble werden die Qublisr Molekilschwingungen definiert.

Jede Normalmode kann dazu dienen, durch zwei verschiedene ihrer Anregungsgrade ein
Qubit zu kodieren. Als Quantengatter dienen geformte Femtosekunden Laserpulse im In-
frarot, die mittels der Optimal Control Theorie berechnet werdamien.

Als Modellsystem fir die vorliegenden Untersuchungen diente das Acetylenrableé&s-

sen Potentialiche und Dipolmomentvektorfeld mittedb initio Methoden im Rahmen
dieser Arbeit berechnet worden sind. Es werden somit alle Informatigioenmolekulare
Charakteristika der elektronischen und der Kernbewegung sowie ihrer Wechselwirkungen
in den Untersuchungen haksichtigt.

Begonnen wurde mit fundamentalen Untersuchungen zur Zust@pdsption in den IR-
aktiven Normalmoden vo6'; H,. Dabei stellte sich heraus, dal3 bei Einsatz von geformten
Laserpulsen eine sehr guteaParation beliebiger Zustde (Fundamentale, Obé&ne und
Kombinationsmoden) idglich ist. Eine hochselektive Zustandgparation war bis dato

mit den oftmals in Experimenten verwendeten Fourier-limitierten oder “chirped” Pulsen
hingegen nicht realisierbar. Die Detektion von Schwingunggnan ist mit Standardver-
fahren der Laserdiagnostik durcifirbar, wie z.B. LIF, SEP oder REMPI Spektroskopie.

In einem r&chsten Schritt wurden erste logische Operationen untersucht, die noch keine
vollstandigen Quantengatter darstellten. Hierbei zeigte sich bei allen Schaltprozessen in
einem beliebigen Qubit, daf} der Zustand eines anderen nicht zu schaltenden Qubits einen
Einflul3 auf die berechnete optimale Pulsform der Quantengatter besitzt. Dieser Einfluld
muf3 bei der Berechnung von globalen Ein-Qubit-Quantengattern uint&tdverden. Bei

der Berechnung von Zwei-Qubit-Quantengatternaghecht dieser Einflul3 jedoch das Im-
plementieren einer Bedingung in den Schaltprozel} auifrinte Weise. Die Wechselwir-

kung zwischen verschiedenen Qubits ist bei Molekularem Quantencomputing mittels Mo-
lekiilschwingungen also eine System-éménte Eigenschaft. Sie ist elektromagnetischer
Natur und wirdiber die Molekilbindungen vermittelt.

Nach diesen vielversprechenden Anfangsuntersuchungen wurde zur Optimierung globaler
Quantengatter das bisher verwendete Optimal Control Funktional zu einem Multi-Target-

167
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Funktional weiterentwickelt und in einen Algorithmus implementiert. Mit seiner Hilfe wur-

de in zwei verschiedenen Zwei-Qubitsystemen ein kompletter Satz von globalen Quan-
tengattern berechnet. Das energetisghdr liegende Qubitsystem wurde durch ein- bzw.
zweifache Anregung der IR-aktiveris-Biegeschwingung und der asymmetrischen CH-
Streckschwingung definiert. Das energetisch tieferliegende System wurde durch gar keine
bzw. einfache Anregung der IR-aktiven Normalmoden kodiert.

Die erzielten Ausbeuten der Quantengatter erreichten meist Werte von ca. 95% oder mehr,
wobei die Optimierungen im energetisch niedriger liegenden System etwas besser durch-
zufuhren waren. In allen&len handelt es sich um geformte Laserpulse auf der Femtose-
kundenzeitskala und damit um ultraschnelle Quantengatter.

Die Komplexitat ihrer inneren Struktur kann durch die Berechnung der sog. Maskenfunk-
tion beurteilt werden. Die Maskenfunktionen bilden das direkte Interface zwischen Theo-
rie und Experiment. Mit ihrer Hilfe werden geéifd einem Pixelschema aus ukgpglich
Fourier-limitierten Pulsen geformte Laserpulse erzeugt. Die Anzahl deitiigeem Pixel

liegt deutlich unter denen heutiger Masken von 128 bzw. 640. Allerdings arbeiten diese
Masken in anderen optischen Bereichen, Masken im mittleren Infrarot befinden sich noch
in der Entwicklungsphase.

Der intramolekulare Mechanismus der Quantengatter kann durch eine intaren€dier-
tonanregung geéf? einem Leiter-Schema im Molékbeschrieben werden. Gelegentlich

ist auch bereits ein direkter Transfer der Population zwischen den Quiizest &ir den
Mechansimus ausreichend.

Um mit den globalen Quantengattern einen Algorithmus zu simulieren und also mehrere
Gatter hintereinanderzuschalten, mul3 die relative Phase zwischen den Qubits ebenfalls
kontrollierbar sein. Bei einigen Quantengattern war dies automatisch der Fall, bei anderen
wurde nachtglich eine relative Phasenkontrolle eingiaft. Dadurch konnte diéif Qubits

und Quantengatter geforderte Basissatzuaaglykeit erreicht werden.

Als Demontrationsalgorithmus zum Quantencomputing dient gemeinhin der Deutsch-
Jozsa-Algorithmus. Dieser wurde mittels des neuen Molekularen Quantencomputings er-
folgreich simuliert. Somit ist der Beweis erbracht, daf3 es prinzipiétjlah ist, mit Mole-
kularem Quantencomputing in Schwingungsmopelen beliebigefQuantenalgorithmus

zu realisieren.

Abschlie3end wurden Fragen von Verlusten und Dékehz untersucht. Verluste resultie-

ren durch unvollkommene Quantengatter bzw. durch nicht abgeschlosgektilirung

von Population aus den zwischenzeitlich besetzten SchwingungdoeertDiese Fehler
pflanzen sich jedoch praktisch nicht fort. Sie sammeln sich aul3erhalb des Rechenraumes
und kbnnen dort detektiert werden, ohne das Qubitsystemarerst

Als mogliche Quellen der Dekdirenz wurden $f3e und anharmonische Kopplungen dis-
kutiert. StRe sind in ihrer Zahl vernacidsigbar. Anharmonische Resonanzen wurden
explizit in einem dreidimensionalen Modell des Acetylens untersucht. Dabei stellte sich
heraus, dal3 in Resonanz befindliche Ande genau wie alle anderen Schwingungseigen-
zustinde auch hochselektivagrariert und kontrolliert werderdknen. Anharmonische Re-
sonanzen bilden also keine Quelle der Dekeimz.

In einem Experimentiarften die Hauptherausforderungen vielmehr daraus resultieren, dafl3
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sich Molekile bei den noch geringen Repititionsraten der Kurzzeitlaser aus der Wechsel-
wirkungszone mit dem Laserlicht herausbewegénrien.

WeitergehendeUberlegungen befassen sich deshalb u.a. mit einer Fixierung von
Molekulen. Hierzu lamen z.B. elektromagnetische Felder oder einer Fixierung auf
Oberfachen in Betracht. i Untersuchungen dieser Arbknte es erforderlich sein, mit
dem Dichtematrixformalismus zu arbeiten.

Das Acetylenmoleildl war ein rutzliches Modellsystem zur erstmaligen theoretischen Rea-
lisierung von Molekularem Quantencomputing mittels Mailskhwingungen. In der Pra-

xis werden aber vermutlich andere Molgé& zum Einsatz kommen, digifden Spektrosko-

piker ginstigere Eigenschaften wie z.B. eiarieres Dipolmoment aufweisen. Dies gilt es

bei nachfolgenden Untersuchungen zutlo&sichtigen, um eine experimentelle Realisie-
rung voranzutreiben.

Eine weitere f@ir den Computerwissenschaftler relevante Fragestellung bezieht sich
auf die sog. Skalierbarkeit des verwendeten Systems. Sie beschreibt die Entwick-
lungsnbglichkeiten von einzelnen Qubitsystemen hin zolfgren Systemen. Ein wesent-
liches Kriterium bezieht sich hierbei auf den Energieaufwand, der notwendig ist, einer
Anzahl von bestehenden Qubits ein weiteres Qubit hinzigerd. Dieser Aufwand soll
linear in der Anzahl der Qubits verlaufen. Keinesfalls sollte er exponentiell ansteigen.

Bei Quantencomputing mittels lonen in Paulfallen beispielsweise skaliert die Anzahl der
Qubits mit der Anzahl der loneV. Im ubrigen ist beim Hinzuigen jedes neuen lons
derselbe Energieaufwandtig. Analog verklt es sich bei Experimenten mit Hohlraumre-
sonatoren und bei NMR.

Bei unserem VMorschlag des Molekularen Quantencomputings mittels Mo-
lekiilschwingungen ist das abstrakte Skalierungsverhalten sagestiger. Jedes neue
Atom, das dem Molell (mit gleichem Aufwand) hinzugéfjt wird, erndglicht drei
weitere Normalschwingungen. Das Skalierungsverhalten ist &iso 3

Damit ist nichts ddiber ausgesagt, dal3 sich auch alle diesar-$3 bzw. (3V-6) Nor-
malschwingungen gleichermal3en zur Realisierung von Qubits eignen. Entscheidend ist
auch die spektroskopische Ausrichtung des Experimentes, beispielsweise Raman- oder IR-
Spektroskopie.

Die Anforderungen an die Pulsoptimierungen bei Molekularem Quantencomputing steigen
allerdings mit der Zahl der Qubits drastisch (wi€)2Die Quantengatter éissen jedoch nur
einmal optimiert werden, danach stehen sielfeliebige Rechenprozesse zur \dgring.

Ein ahnlicher Sachverhalt liegt beim bisher erfolgreichsten Ansatz des Quantencompu-
tings, dem NMR-Quantencomputing, vor. In dieser Hinsicht ist Quantencomputing mittels
lonen in Fallen einfacher, denirfjedes lon sind die Einqubit-Gatter identisch.

Der Weg zu einer ignstigeren Handhabung von Molekularem Quantencompuiimg fla-

her eindeutig hin zu Makromoléken mit sich wiederholenden Untereinheiten. Beispiels-
weise sind Systeme denkbar, deren Untereinheiten durch konjugierte CC-Bindungen mit-
einander verbunden sind. Die Wechselwirkung in jeder Untereinheit und zwischen den
Untereinheiten wird wie bisher durch den Systemair@mten Einflul3 der Normalmoden
aufeinander, der durch die Bindungen im Malekermittelt wird, sichergestellt. Insbe-
sondere &nnen kollektive Schwingungen der Untereinheiten als Datenbus in einem sol-
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chen Quantennetzwerk fungieren. Alle Untereinheiten und alle Schwingungsmoden haben
Zugriff auf dieselbe in der Kollektivschwingung gespeicherte Information.

Untersuchungen zur Auftung von Einflissen verschiedener molekularer Untereinheiten
aufeinander und somit zudglichkeiten von Informationdikssen innerhalb eines Moliéls

sind aktuell ndglich mit Hilfe von mehrdimensionaler Femtosekunden-Korrelations-
Spektroskopiel[48]. Dabei gewonnene Erkenntnissenken sich als wertvolltr Mole-
kulares Quantencomputing erweisen.

Molekulares Quantencomputing mit Hilfe von Moldkchwingungen ist also eine neue,
vielversprechende und realistische Methode auf dem Gebiet des Quantencomputings. Die
Qubitsysteme sind praktisch dekioknzfrei und weisenimstige Skalierungseigenschaf-

ten auf. Die als Quantengatter agierenden geformten Laserpulse sind ultrakurz und die
Gatter damit um ein Vielfaches schneller als in allen bisherigeratxes. Zudem sind

sie strukturell einfach. Einer experimentellen Realisierung der neuen Methode ist deshalb
uberaus hoffnungsvoll entgegenzublicken.
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Anhang A

13.1 Obertonanregung in der
cis-Biegeschwingung

13.1.1 Die optimierten Laserpulse

In einem ersten Schritt wurde der schwingungslose Grundzustand (00000) als Startwel-
lenfunktion und die Fundamentalschwingung (00001) als Zielzustand der Optimierung
gewahlt. Der Startlaserpuls besal3 eine sidusige Einlilllende ohne Knoten, als Fre-
quenz diente die Energiedifferenz zwischen den beiden Schwingungsdasvon ca.

727 cnol,

Der Transfer in die Fundamentale wurde zu 98.88% verwirklicht. Der optimale Puls weist
eine Gesamtdauer von 500 fs auf und zeigt eine taillierte Struktur: Es handelt sich also auch
hier um einen geformten Laserpuls. Er istin Abb. 113.1 zusammen mitloiégen optima-

len Pulsen zur direkten Obertonanregung dargestellt. Die maximale elektrischéfkeldst
betragt 0.007 a.u.1(75 - 10"21%).

Der im Falle der asymmetrischen CH-Streckschwingung so empfindliche Parameter T er-
weist sich hier als recht robust. Empfindlich reagiert der Optimierungsalgorithmus hinge-
gen auf Variationen des Parametarder gefundene optimale Wert hierbei ist 1.

Betrachtet man die Fourier-Transformierte des Laserpulsegjlsedine sehr hohe Spek-
trale Breite sofort ins Auge. Nenneswerte Frequenzanteile liegen zwischen 20@nch

1000 cnt!. Der Hauptfrequenzanteil bétgt ca. 800 cm!. Diese Sachverhalte sind auch

in der FROG-Darstellung gut zu erkennen.

Der Ubergang (00000}~ (00002) konnte zu 97.93% optimiert werden, die Ausbeute bei
(00000)— (00003) betrug 96.13%. Diese Raten sind mit denen in der asymmetrischen
CH-Streckschwingung vergleichbar. Die maximale Laserintansittoht sich leicht mit
zunehmendem Anregungsgrad. Der Parametgeibt unveandert ¢ = 1). Die Pulsdauer
erhbht sich nur im Falle deSberganges (00000} (00003) auf nunmehr 600 fs.
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Allen Ubergaingen gemeinsam ist die hohe spektrale Breite. Die Hauptfrequenzantei-
le liegen bei 750 cm' bzw. 870 cnt!, im Falle der Anregung des zweiten Obertones
(00003) ist diese also zwheren Frequenzen hin verschoben, was auf eine starke Wech-
selwirkung des Lasers mit dem Potential des Malskiindeutet. Jedenfalls handelt es
sich in beiden Bllen um einen Mehrphotonenprozel3. Der direkte Einphoidnengang
(00000)— (00003) ist zwar theoretisch erlaubt, konnte aber nicht optimiert werden.
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Abbildung 13.2: Optimierte Laserpulseif den Ubergang (00001}~ (00002). Bei gleicher
PulsBnge T=500 fs wird die bessere Ausbeute bei einem geringeren Wert eonielt. Hierzu
ist allerdings ein intensiverer Puls notwendig, dberdies spektral sehr stark verbreitert ist.

Zum Vergleich wurden auch Pulsérfeine schrittweise Anregung der Ofiere opti-
miert. Die optimale Pulsdauer ist im Falle d&berganges (00001} (00002) 500 fs
(s. Abb.[I3:R). Eine starke ARngigkeit zeigt sich bei der Variation van Mit a=1.0
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(dem eben noch optimalen Wert) konnten nur 92.96% Population erreicht werden. Mit
«=0.5 sind es hingegen 95.78%. Allerdings@rhsich hierbei die elektrische Feldste

des geformten Pulses deutlich auf 0.013 a.u., und in der Fourier-Transformierten erkennt
man Frequenzanteile bis hin zu 2900 ¢dmDies dirfte die Realisierung eines solchen
Pulses schwierig, wenn nicht gar uagtich gestalten.

Die gleiche Tendenz ergibt sich auch beithergang (00002}~ (00003) bei einer opti-
malen Pulsdauer von T=600 fs (s. Abb. 13.3) und Variation aokin vertaltnismafiig
schmalbandiger Puls von geringerer Intedisiaber auch von geringer Ausbeute (82.79%),
steht einem sehr intensiven, sehr breitbandigen Puls mit 95.38% Ausbeutélgegen
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Abbildung 13.3: Optimierte Laserpulseif den Ubergang (00002)— (00003). Bei gleicher
Pulsknge T=600 fs wird die erheblich bessere Ausbeute bei einem geringeren Wertevoielt.
Hierzu ist allerdings ein inteniverer Puls notwendig, deerdies spektral sehr stark verbreitert ist,
was eine mgliche experimentelle Realisierung erschwert.
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Zusammenfassend lassen sidin die Obertonanregung in deis-Biegeschwingung fol-
gende Sachverhalte festhalten: Zur erfolgreichen Anregung mit Ausbeuten von oft mehr als
95% sind geformte IR-Laserpulse im Femtosekundenbereich erforderlich. Die optimierten
Pulse sind beiglich des jeweiligen optimiertetberganges von hoher Selektifit was
einen Populationstransfer von mehr als 50B&rhaupt erst eraglicht.

Die Gesamtpulsdauer T ist im Falle das-Biegeschwingung ein unempfindlicher Opti-
mierungsparameter, obwohl es einen optimalen Wert T durchaus gibt. &gbeatrallen
Fallen zwischen 500 fs und 600 fs. Empfindlich reagiert der Optimierungsalgorithmus al-
lerdings auf Veanderungen des Kontrollparametets

Der Mechanismus der Anregung \éulft in allen Rllen genal3 Leiter-Schema bzw. in
Mehrphotonenschritten. Eine direkte Obertonanregung (00860Q)0003) in einem Ein-
photonenschritt ist zwar prinzipiell erlaubt, konnte jedoch nicht optimiert werden.

Die direkte Obertonanregung mit Hilfe eines einzigen geformten Laserpulses ist der
schrittweisen Anregung vorzuziehen: Auf direktem Wege gelang die Realisierung des
Uberganges (00000} (00003) zu 96.13%, schrittweise hingegen nup2i88% - 95.78% -
95.38% = 90.33%.

13.1.2 Mechanismen der Obertonanregung

In diesem Abschnitt sollen die Mechanismen der Obertonanregung incider
Biegeschwingung untersucht werden. Die Vorgehensweise ist dabei dieselbe, wie bei der
asymmetrischen CH-Streckschwingung in Abgch. b.2.2 beschrieben.

Die Populationsentwicklung im Falle einer direkten Obertonanregung (068Q0P00X)

ist in Abb.[I3:4 dargestellt.

Beim Ubergang (00000} (00001) beginnt die Wechselwirkung mit dem Laserfeld nach
ca. 100 fs Wirkung zu zeigen. Der Anfangszustand (00000) wird erst schnell, dann etwas
lansamer entleert. Die ersten 140 fs aeft die Entwicklung des Zielzustandes (00001)
spiegelbildlich hierzu. Dann aber wird auch der erste Oberton (00002) internmedibis

zu 25% bewlkert. Die Rickfuhrung dieser Besetzung in den Zielzustand (00001) erfolgt
ab ca. 300 fs nahezu voltstdig, sodal’ eine Ausbeute von 98.88% bei dieser Optimierung
erreicht wird.

Betrachtet wird nun dedbergang (00000} (00002). Die Entleerung des Ausgangszu-
standes (00000) erfolgt hier deutliclifrer und schneller. Nach 200 fs ist faktisch keinerlei
Population in (00000) mehr vorhanden. Der Aufbau des Zielzustandes erfolgfggnem
Leiter-Schema in zwei Stufen. Zur Vollendung der letzten Stufe muf3 die zwischenzeitlich
in den toher liegenden Zustand (00003) gelangte Population wieder nach (00002k zur
transferiert werden.

Beim Ubergang (00000}~ (00003) ist ebenfalls ein Leiter-Mechanismus festzustellen.
Die auRerhalb der Hauptleiter liegenden Zmste (00004) und (00005) werden zwischen-
zeitlich zu knapp 40% bzw. mehr als 20% besetzt. Der ahidg Aufbau der Endpopu-
lation erfolgt sehr schnell innerhalb eines kleinen Zeitfensters von ca. 80 fs. Etwa 150 fs
vor Pulsende ist sie bereits erreicht. Die Amplitude des geformten Laserpulses ist aller-
dings noch nicht sanft abgeklungen, weshalb der Schlul3, eine Optimierung bis zu diesem
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Abbildung 13.4: Populationsanalyse zur Autklung der Mechanismen der direkten Obertonan-
regung in deris-Biegeschwingung. Deutlich erkennbar ist ein Leiter-Mechanismus. Auch ener-
getisch lbher als der Zielzustand liegende Zarsie werden intermeiti besetzt. OberiJbergang
(00000)— (00001) Mitte:Ubergang (00000}~ (00002) untentUbergang (00000}~ (00003)
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Abbildung 13.5: Mechansimus der Optimierung (00004)(00002). Verglichen werden Pulse glei-
cher Dauer, aber mit unterschiedlichem Optimierungsparametatermedar werden energetisch
hoher und tiefer liegende Zuside der Progression (0000x) stark besetzt. Allerdings gelingt nur
in einem Falle die Bckfihrung der Population in den géwschten Zielzustand zufriedenstellend.
Oben: Parameter = 1.0; unten: Parameter = 0.5.

Zeitpunkt ratte bereits ausgereicht, irigfrend ist.

Betrachtet wird nun zum Vergleich der Mechanismus des schrittweiffserganges
(00001)— (00002). Er ist in Ably.T3]5 dargestellt. Verglichen werden die Mechanismen
der (im obigen Abschnitt vorgestellten) Pulse mit 92.96% bzw. 95.78% Ausbeute, die sich
durch ihren Optinierungsparametevoneinander unterscheiden. An dieser Anregung sind
die Mitglieder der Progression (0000x) vom Grundzustand bis hin zum vierten Oberton
(00005) beteiligt. Der Transfer der Gesamtpopulation in den Zielzustand gelingt nur teil-
weise bzw. zufriedenstellend nur im Falle des niedrigeren Wdiites. f

Ahnlich vertélt es sich auch im Falle der Anregung (00002)(00003) (s. Abb[ 13]6).
Der Hauptgrundiir die hohen Verluste mitt = 1.0 liegt in der offenbar nicht erfolgten
Ruckfuihrung der Population aus dem (00004) Zustand, was bei0.5 gelingt und eine
bessere Ausbeute von 95.38% nachsichzieht.

Zusammenfassend kann bgiich der Mechanismen der Obertonanregung in csy
Biegeschwingung Folgendes festgestellt werden: Die Anregung folgt prinzipiell einem
Leiter-Mechanismus. Hierbei werden aber &@uich zu den unbedingt erforderlichen
Leiterschritten auch energetiscbtter als der Zielzustand und/oder energetisch tiefer als
der Ausgangszustand liegende Schwingungsniveaus zeitweigkédrty
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Abbildung 13.6: Mechansimus der Optimierung (00002)(00003). Verglichen werden Pulse glei-
cher Dauer, aber mit unterschiedlichem Optimierungsparametertermedar werden sehr stark
energetisch @iher und tiefer liegende Zuside der Progression (0000x) besetzt. Enscheidénd f
den Erfolg einer Optimierung ist die erfolgreiché@dkfuhrung der Population aus den internéedi
besetzten Zuanhden in den geahlten Zielzustand. Oben: Parameterl.O; untena=0.5.

Uber den Erfolg einer Optimierung entscheidet diekfiihrung dieser zigzlichen inter-
medar besetzten Zughde auf die Hauptleiter bzw. in den Zielzustand. Die Hauptheraus-
forderung besteht also auch bei der AnregungaieBiegeschwingung nicht darin, einen
Leiter-Prozel3 zu initileren, sondern diesen in geeigneter Weise im richtigen Zustand zu
beenden.

Somit ist auch plausibel, weshalb bei einer Anregung ausgehend vom schwingunglosen
Grundzustand (00000) inbherer Obeiine (0000x) eine Anregung in einem Zugihere
Ausbeuten erzielt als eine schrittweise Anregung mit mehreren Laserpulsen.

13.1.3 Maskenfunktionen der optimierten Laserpulse

Zur abschlieRenden Analyse der Obertonaregung ircigeBiegeschwingung von Acety-
len werden die Maskenfunktionen der optimierten Pulse berechnefchanhwurden die

Maskenfunktionen und experimentellen Ausgangslaserpiséein Pulsformungsprozel3
bei der direkten Obertonanregung (00066)(0000x) ermittelt. Die Ergebnisse sind in
Abb. [I37 dargestellt.
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Man erkennt, dal¥ifr alle Realisierungen als Ausgangspunkt sehr kurze Pulse mit nur we-
nigen Schwingungszyklen bétigt werden. Im Falle (00000} (00001) handelt es sich

um einen Puls von insgesamt 120 fs Dauer, die entsprechende spektrale Halbwertsbrei-
te betagt 724 cm!. Die spektrale Halbwertsbreite des Pulses ist sontiRgr als seine
Hauptfrequenz! Die innere Struktur des zu formenden Pulses ist allerding nur wenig kom-
plex, denn bereits 33 Pixel sindrfdie Maskenfunktion ausreichend.

Zu hoheren Anregungen (0000G)> (0000x) zeigt sich die Tendenz einer weiteren
Verkiirzung der Ausgangspulse, was mit einer weitereroBung der spektralen Breite
verbunden ist (s. Abl). I3.7). Die Pixelzahl zur Realisierung der Maskenfunktion@nterh
sich leicht auf bis zu 56, was deutlich unter den hedtegigen Pixelzahleruf Pulsformer

liegt.
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Abbildung 13.8: Maskenfunktionen zur Realisierung der schrittweisen Obertonanregung. (a) Aus-
beute des geformten Pulses 92.96841.0; (b) Ausbeute 82.79%=1.0.

Bei der Berechnung der Maskenfunktionén diie schrittweise Obertonanregung entpuppt
sich die extrem hohe spektrale Breite im Vergleich zur Hauptfrequenz in einigiénF

als Hindernis bei der Anpassung einer Gaul3funktion (s. Abbl 13.Z2und 13.3). Diese Pulse
sind deswegen natlich nicht physikalisch sinnlos, esduchte aber sicherlich mindestens
zwei phasengekoppelte verschiedenfarbige Kurzzeitlaser zu ihrer Erzeugung. Die Anpas-



13.1 Obertonanregung in der
cis-Biegeschwingung 181

sung einer Gaul¥funktion ist nur sinnvoll bei den spektral weniger breiten Pulsen, die aller-
ding die geringeren Ausbeuten erzielen. Die Ergebnisse sind in[Abb. 13.8 dargestellt. Die
ermittelten Kenngif3en wie Pulsdauer, spektrale Halbwertsbreite und Pixelzahl der Mas-

kenfunktionen liegen im gleichen Bereich wie im Falle der direkten Obertonanregung. Die

mit OCT berechneten Pulse erscheinen prinzipiell realisierbar.
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Tabelle 14.1 Optimierung von Laserpulsen zur Obertonanregung im Acetylen-Niblékezeigt

sind die in dieser Dissertation vorgestelltdherginge, die Populationsrate und wichtige Opti-
mierungsparameter., k. gibt die maximale elektrische Feldske der geformten Pulse an. Die
Angabe der FWHM bezieht sich auf die Fourier-limitierten Pulse, aus denen durch Pulsformung
die optimierten Pulse gewonnen werdémken.

Ubergang Population/% T/fs «a Ep./au. FWHM/cnr!
(00000)— (00100) 98.40 800 05  0.005 295
(00000)— (00200) 98.67 1000 0.3 0.014 1010
(00000)— (00300) 98.10 1500 0.3  0.010 712
(00100)— (00200) 87.93 800 05  0.007 758
(00100)— (00200) 94.14 1000 0.5 0.007 640
(00200)— (00300) 85.68 800 05  0.007 1263
(00200)— (00300) 94.67 1000 05  0.007 1111
(00000)— (00001) 98.88 500 1.0  0.007 724
(00000)— (00002) 97.93 500 1.0  0.008 875
(00000)— (00003) 96.13 600 1.0 0.014 1034
(00001)— (00002) 92.96 500 1.0 0.011 747
(00001)— (00002) 95.78 500 05 0.014 i
(00002)— (00003) 82.79 600 1.0  0.007 861
(00002)— (00003) 95.38 600 05 0.014 i

183
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Tabelle 14.2 Globale Quantengatter im oberen Qubit-System. Angegeben ist die Mindestpopula-
tionsrate und wichtige Optimierungsparametey, Egibt die maximale elektrische Feldske der
geformten Pulse an. Die Angabe der FWHM bezieht sich auf die Fourier-limitierten Pulse, aus
denen durch Pulsformung die optimierten Pulse gewonnen wefilerek.

Gatter Population/% T/fs o Epe./au. FWHM/cn!
1. Qubit

Hadamard 93.93 1400 04 0.0169 836
NOT 88.71 1400 0.3 0.0338 601
II 91.20 1400 1.0 0.0024 481
CNOT 88.20 1422 0.8 0.0302 750
2. Qubit

Hadamard 90.35 700 2.0 0.0096 523
NOT 88.58 700 1.0 0.0164 1842
11 87.91 600 2.0 0.0060 -
II 97.67 700 3.0 0.0057 144
CNOT 90.31 600 1.0 0.0133 1964
CNOT 91.42 800 3.0 0.0062 549
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Tabelle 14.3 Globale Quantengatter im unteren Qubit-System. Angegeben ist die Mindestpopu-
lationsrate und wichtige Optimierungsparametey,.Egibt die maximale elektrische Feldske

der geformten Pulse an. Die Angabe der FWHM bezieht sich auf die Fourier-limitierten Pulse, aus
denen durch Pulsformung die optimierten Pulse gewonnen wefilerek.

Gatter Population/% T/fs o Ep./au. FWHM/cnr!
1. Qubit

Hadamard 96.05 1400 0.5 0.0268 721
NOT 94.03 1440 0.4 0.0189 742
I1 98.62 1400 1.0 0.0114 529
CNOT 97.03 1400 0.5 0.0123 331
A CNOT 98.68 1400 0.5 0.0103 505
2. Qubit

Hadamard 95.41 1000 2.0 0.0109 1010
NOT 96.56 1000 1.5 0.0079 1010
I1 97.68 700 3.0 0.0044 433
CNOT 99.17 800 3.0 0.0020 463
A CNOT 92.79 800 5.0 0.0023 358
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Abbildung 14.1: Optimierter Laserpulseif denUbergang (00100}~ (00101). Dargestellt sind
das elektrische Feld des Laserpulses, die zoiggé Fourier-Transformierte und die FROG-
Analyse. Die Paparation von Kombinationsschwingungen (00x0y) ist prinzipiell mit Hilfe von
OCT miglich, wobei die einzelnen Schwingungmodenund v5 im Falle von Acetylen getrennt
voneinander angesprochen werden. Der Grundrdat die Beschaffenheit des Dipolmomentes,
d.h. seine Aufteilung in zwei Anteile, die den jeweiligen Schwingunggmnd v5 zuzuordnen

sind.



14 Anhang B 187

0.01
$ 0005
W
- 0
=]
£ -0.005
L
001
0 100 200 300 400 500 600
Zeit/ fs
C 3 T T T T I T T T T I T T T T I T T
&
g | K _
=
i 2r 7
()
2 i
- M
LL
D 0 1 1 1 I 1 1 L L I L L L L
0 1000 2000 3000
-1
Frequenz / cm
3000
7
5
— 2000
N
c
o
>
o
T 1000
0

0 100 200 300 400 500 600
Zeit/ fs
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mit 600 fs Gesamtpulsdauer. Die erzielte Aubeutedugtiir jedenUbergang 83% oder mehr.
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Abbildung 14.3: Maskenfunktion des ACNOT-Gatters im unteren Qubitsystem, Ausbeute
=92.79%. Das zweite Qubit dient als Schaltqubit. Die Maskenfunktion ist mit 34 Pixeln einfach
zu realisieren, die Pulsbreite bagt FWHM=358 cnlim Frequenzraum.
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Abbildung 14.4. Maskenfunktion fir das NOT-Gatter im zweiten Qubit des unteren Qubitsystems.
Die Anpassung eines GaulR3-Profiles ist schwierig, da der Puls im Vergleich zu einer niedrigen
Hauptfrequenz 606 creine groRRe Pulsbreite von FWHM=1010 chaufweist.
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Abbildung 14.5: Mechansimus des NOT-Gatters im zweiten Qubit des unteren Qubitsystéms. F
die energetisch tiefer liegenden Za'alsﬁe\00> und \01> ist Uber weite Strecken der direkte Popula-
tionsaustausch zwischen den Qubitansien ausschlaggebend, eine Obertonanregung des Zustan-
des (00002) tritt ebenfalls auf. Die energetiséhér liegenden Zuahde|10) und |11) machen

zum Schalten von einer deutlichaskeren Obertonanregung der Zrsie (00102) und (00103)
Gebrauch.
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Abbildung 14.6: Maskenfunktion des Hadamard-Gatters im zweiten Qubit des unteren Qubitsy-
stems. Die Anpassung eines Gaul3profils erweist sich bei diesem Quantengatter als relativ schwie-

rig.
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Abbildung 14.7: Mechansimus des Hadamard-Gatters im zweiten Qubit des unteren Qubitsy-
stems {@ir die Hintransformationen. Besonders bei energetigtieHiegenden Qubitzustden spielt
Obertonanregung eine entscheidende Rolle. Die fehlende zeitliche Symmetrie des Quantengatters
hat zur Folge, dal? auch die Hin- undi¢ktransformationenanzlich unsymmetrisch ablaufen.
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Abbildung 14.8: Mechansimus des Hadamard-Gatters im zweiten Qubit des unteren Qubitsystems
fur die Ricktransformationen. Besonders bei energetisiheHiegenden Qubitzuishden spielt
Obertonanregung eine entscheidende Rolle. Die fehlende zeitliche Symmetrie des Quantengatters
hat zur Folge, daf? auch die Hin- undi¢ktransformationenanzlich unsymmetrisch ablaufen.
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Abbildung 14.9: Maskenfunktion @ir daslI-Gatter im ersten Qubit des unteren Qubitsystems. Die
notwendigen 88 Pixel sowie eine moderate spektrale Breite von FWHM=52%assen die Rea-
lisierung dieses Gatters veéxlinismafig einfach erscheinen.



14 Anhang B 195

o

o

a
|
1

E-Feld / (E,/ea,)

e}

o

o O

|

L
<

]

500 600 700 800 900
Zeit/ fs

2.5 P
2
15
1
0.5

O L1 1 I L1 1 1 I L1 1 1 I L1 1
2000 2500 3000 3500 4000 4500 5000

-1
Frequenz / cm

FWHM = 742 cm™

DFT / rel. Einheiten

Transmission
[oNeoNeNe)
T T rrrt
Lalalalaly

O R ®® .

0 20 40 60 80 100 120
Pixel
2 [ T T T I T T T I T T T I T T T I T T T I T T T I T i
g .
8 B i
o '1__ —-
_2 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 I 1
0 20 40 60 80 100 120
Pixel

Abbildung 14.10. Maskenfunktion fir das NOT-Gatter im ersten Qubit des unteren Qubitsystems.
Die zur Realisierung notwendigen 128 Pixel sind zwar deutlich mehr als bei den bisher gefundenen
Quantengattern des ersten Qubits im unteren Qubitsystem, aber dendBehmgi3ig im Rahmen
experimentell benutzter Maskenfunktionen.
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Abbildung 14.11: Maskenfunktion fir das Hadamard-Gatter im ersten Qubit des unteren Qubitsy-
stems. Obwohl der Puls spektral relativ breit ist, kann die Maskenfunktion aufgrundidstggn
Verhaltnisses von Hauptfrequenz zu spektraler Breite dennoch gut berechnet werden.



14 Anhang B 197

1 ~ ~ 98.05%
- 08I —
0 B B
S 0.6 ~
§- 0.4 ~ ~
“ 02 —

0 _I I A I _I T N N Qublts

s [ 96.05% — (00000)
S 0.8 ~ ~ — (00100)
c_% 0.6+ - — (00001)
§_ 0.4 :"\ I/ | ‘ (00101)
a i i A (

0.2F [ W0
AN "N
L1 1 1 I L1 1 1 I L1 1 L1 1 1 I L1 1 1 I L1 1
1 — 0
L [ 97.50% Obertone

< 08 —
§e) B B (00200)
c_*g 0.6 ~ (00300)
2 04 — (00201)
% 02 [ — (00301)

ol [ — (00401)

PRSI A T T T A ER N N U T U U B A B A A A (00501)

1 ~ ~ 96.37%
c 08I —
9 B B
S 0.6 —
2 04} [
£ o2 b [\ - 0

i \U \¥_ v/ U\Jo(}:\\,l\*

O _I L1 1 I L1 1 1 I L1 1 _I L1 1 I L1 1 1 I 1 I—-I-

0 500 1000 O 500 1000

Zeit/ fs Zeit/ fs

Abbildung 14.12 Mechanismus des Hadamard-Gatter im ersten Qubit des unteren Qubit-Systems:
Rucktransformation. Sind die Anfangs- und ZielZArsde au$00> und } 10> aufgebaut, so dominiert

ein Austausch zwischen diesen beiden Zogen. Im anderen Fall({l) und |11)) ist zwischen-
zeitlich die gesamte Population in Oliare der Progression (00x01) transferiert.
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Abbildung 14.13 Phasenkorrigiertes CNOT-Gatter im zweiten Qubit des unteren Qubitsystems.
Die erzielte Population beigt >297.49%. Das Gatter zeigt eine groRRe spektrale Verteilung,
hauptgchlich um 700 cm'herum angesiedelt, auclvlere Frequenzen zwischen 2000 ¢nnd

3000 cnt'spielen eine nicht vernacidsigbare Rolle. Die Breite dieser Frequenzantéik sich

aber erfahrungsged® durch Bheren Optimierungsaufwand reduzieren, was eine bessere Aus-
gangssituationifr eine experimentelle Realisierung des Pulseéfgch
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Abbildung 14.14: Phasenkorrigiertes alternatives CNOT-Gatter im zweiten Qubit des unteren
Qubitsystems. Das Quantengatter besitzt eine klare Struktur, die dem des nicht-phasenkorrigierten
ACNOT sehrahnlich ist (vergl. Abb[8]5). Die erzielte Ausbeute ist allerding besser, sie liegt bei
>97.38% (vormals292.79%).
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Abbildung 14.15. Phasenkorrigiertes Hadamard-Gatter im zweiten Qubit des unteren Qubitsy-
stems. Seine Effizienz liegt b&i98.12%. Die Frequenzverteilung ist um ca. 600 ¢mentriert,

aber auch ein kleiner Frequenzanteil bei 2750 éwird zur Realisierung des Gatters genutzt.
Die struktuelle Ahnlichkeit mit dem nicht-phasenkorrigierten Hadamard-Gatter ist auffallend
(vergl. Abb.[81]1). Auch das urdpmgliche Gatter waramlich bereits arithernd phasenrichtig.
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