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Kurzbericht

Das Verbundprojekt ’Effiziente Materialsimulation auf NISQ-Quantencomputern (MANI-
QU)’ zielte darauf ab, effiziente Algorithmen und Workflows zu entwickeln, die den Einsatz
von noisy and intermediate scale quantum (NISQ)-Computern in der Materialentwicklung
und Quantenchemie ermoglichen. Ein zentrales Ziel war es, Energieoptimierungsprobleme
mittels eines variational quantum eigensolver (VQE) zu 16sen, wobei der Quantencompu-
ter Quantenzustidnde prapariert und ein klassischer Computer diese Parameter optimiert.
Eingebettet war dies in der Entwicklung eines Workflows, der den VQE fiir quantenchemi-
sche und festkérperbezogene Probleme nutzbar macht. Beide sind z.B. fiir iibergangsme-
tallhaltige Verbindungen oft nicht oder zumindest nicht zufriedenstellend mit klassischen
Computern 16sbar.

Dieses Teilvorhaben konzentrierte sich vorrangig auf das effiziente Auslesen des Quan-
tencomputers, da der Messaufwand eine zentrale Hiirde in der Anwendbarmachung des
Quantencomputers darstellt. Dessen Zugriff durch einen klassischen Computer erfolgt
namlich tiber wiederholte Messungen der préparierten Quantenzustdnde, wobei sowohl
die Anzahl an Wiederholungen pro Quantenzustand als auch die Anzahl an auszumes-
senden Zustidnden betrichtlich sind. Um ein effizientes Zusammenspiel zu gewéhrleisten,
muss entsprechend der Messprozess optimiert und nach Moglichkeit an den Anforderungen
des klassischen Rechenteils ausgerichtet sein. Wir bauen dabei auf zwei in der Literatur
bekannten Ansétzen auf, um den Messaufwand zu minimieren. Eine Mdglichkeit ist, die zu
messenden Energieterme in kommutierende Mengen von Pauli-Strings zu gruppieren und
diese Gruppen dann sukzessive zu messen. Die Schwierigkeit liegt dabei bei der Bestim-
mung der besten Gruppierungsstrategie vor allem auf Seite der klassischen Programmie-
rung.Der andere Ansatz beruht auf klassischen Schatten (classical shadows). Diese beruhen
auf zufalligen Pauli-Basismessungen, bei denen der Messaufwand beweisbar optimal bzgl.
additivem Schétzfehler, Konfidenz und Systemgréfie skaliert. Dies gilt unabhéngig vom ge-
messenen Zustand. Inbesondere kann die Zufélligkeit gezielt verringert werden und damit
an den Zielhamiltonian angepasst werden.

Das Teilprojekt unterteilt sich grob in vier verschiedene Phasen. Zunéchst erfolgte der
(numerische) Vergleich bestehender Energieschitzmethoden und damit ein Literaturab-
gleich. Darauf aufbauend wurde ein verbessertes und effizienteres Schéitzverfahren ent-
worfen und numerisch implementiert. In einem weiteren Schritt wurde das Verfahren mit
einer eingehenden theoretischen Analyse unterfiittert, um den hohen Messgenauigkeitsan-
sprichen in der Quantenchemie Rechnung zu tragen. Die letzte Phase bestand dann in
der Integration in den Gesamtworkflow, was steten Austausch mit den beteiligten Pro-
jektpartnern, insbesondere BASF und FAU erforderte. Die Bedeutung der richtigen Wahl
an Fehlerminderung (Mitigierung) in Quantenschaltkreisen wurde von Beginn an betont.
Géngige Praktiken und Methoden wurden von uns bereits frith im Projekt verglichen, die
letztliche Wahl der bestgeeigneten Fehlerminderungsstrategie konnte jedoch erst in der
vierten Projektphase getroffen werden, da sie stark von der gewéhlten Quantenhardware
abhingt.

Die erzielten Ergebnisse dieses Teilvorhabens zentrieren sich um das effiziente Auslesen,
gehen jedoch auch dariiber hinaus. Als ersten Ansatz haben wir uns darauf konzentriert,
den Messaufwand wahrend der Parameteroptimierung des VQEs zu verringern. Typischer-
weise besteht diese durch Gradientenabstieg, wobei letzterer aus verschiedenen Energie-
messungen konstruiert werden muss. Unsere Idee bestand darin, diese Messstrategie im
Rahmen der verallgemeinerten parameter shift rule (PSR) zu optimieren und mit einem
effizienten Bayesschen Schéitzverfahren zu kombinieren. Dieses Verfahren beriicksichtigt
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sowohl einen etwaigen Approximationsfehler durch finite Differenzen in der Gradienten-
bestimmung als auch das zugehorige Messrauschen gleichzeitig. Diese Balance in beiden
Fehlerquellen erlaubt eine signifikante Verringerung des Messaufwands im Vergleich zu
iiblichen Messverfahren des Energiegradienten.

Als wir das soeben beschriebene Messverfahren getestet haben, ist uns aufgefallen, dass
eine genauere Gradientenschitzung oft auch zu einer schlechteren Optimierung des Ener-
giefunktionals fithrt. Wir haben festgestellt, dass dieses scheinbar widerspriichliche Verhal-
ten an lokalen Minima liegt, die durch eine verrauschte Gradientenschétzung ,iibersehen“
werden. Darauf aufbauen haben wir bewiesen, dass lokale Minima allgemein hochpro-
blematisch sein konnen, was konkrete Anhaltspunkte fiir die Entwicklung zielgerichteter
Optimierungsverfahren gibt. In der Tat ist unsere Arbeit sehr sichtbar in den prestigerei-
chen Physical Review Letters mit der Auszeichnung einer Fditor’s Suggestion erschienen.
Darauf aufbauend beweisen wir in einem néchsten Schritt, dass selbst die Optimierung der
Hyperparameter (konkret die Schaltkreistiefe des gewéhlten Ansatzes) sogar fiir universel-
le Quantencomputer ein schwieriges Problem darstellen kann. Die Arbeit wurde auf der
prestigereichen Konferenz QIP 23 (Ghent) als Vortrag prasentiert. Unsere Arbeiten zeigen
damit mogliche fundamentale Limitationen von VQEs auf und betonen einmal mehr, dass
anwendungs- und problemspezifische Designansétze fiir den Quantenalgorithmus zwingend
notwendig sind.

Hinsichtlich der effizienten Energiemessung eines Quantenzustands haben wir zwei ver-
schiedene Ansétze verfolgt. Zum einen haben wir systematisch die Tiefe des Messschalt-
kreises vergroflert, was die Messvarianz verringert und so den Messaufwand reduziert. Der
Ansatz ist dabei ein Balancieren aus Messreduktion und hoherer Fehleranfalligkeit und er-
laubt zudem Zugang zu rigorosen Messgarantien. Diese Arbeit wurde als Vortrag auf der
prestigereichen Konferenz TQC 23 (Aveiro) présentiert. Parallel dazu haben wir ein effizi-
entes Schitzverfahren entwickelt, das bereits mit Pauli-Basismessungen auskommen kann.
Dieses Verfahren kombiniert die Ideen von Pauli-Gruppieren (Ausnutzen der Hamiltonian-
Struktur) mit Erkenntnissen zu klassischen Schatten, um es a) deutlich effizienter als ty-
pische Gruppierungsverfahren und b) zugénglich fiir eine eingehende theoretische Analyse
macht. Insbesondere konnte ein mathematisches Grundgeriist identifiziert werden, um die
in gruppierten Messungen auftretenden statistischen Messungenauigkeiten rigoros quan-
tifizieren zu kénnen. Die gewonnenen Erkenntnisse sind in den prestigetriachtigen Nature
Communications verdffentlicht worden.

In der finalen Projektphase wurden die gewonnenen Erkenntnisse der Partner BASF,
FAU und TUHH in Form eines Workflow-Demonstrators, wie im Gesamtprojekt skizziert,
zusammengesetzt. In diesem wird seitens BASF ein industrie-relevantes Molekiil iden-
tifiziert und der komplexe Anteil, gekennzeichnet von einem starken Quantencharakter,
zur weiteren Verarbeitung durch die Quantenhardware ausgearbeitet. Die FAU war fe-
derfithrend bei dem Design des variationellen Quantenalgorithmus und der Auswahl des
geeigneten Hardware-Anbieters durch die Universitdt Innsbruck. Die TUHH steuerte ih-
re Erkenntnisse iiber das effiziente Ausmessen und Fehlermitigieren hinzu. Insbesondere
konnte gezeigt werden, dass der Workflow, angefangen mit der Wahl eines industrierele-
vanten Materials iber dem Ausfithren und Optimieren eines VQEs auf derzeit verfiigharer
Quantenhardware bis hin zu der klassischen Datennachverarbeitung, akkurate Ergebnisse
innerhalb von chemischer Genauigkeit und innerhalb technisch verfiigbarer und sinnvol-
ler Moglichkeiten liefert. Dieses Projektgesamtergebnis ist im Journal Quantum Science
Technology der Offentlichkeit zugéinglich gemacht. Die in diesem Teilprojekt gewonnenen
Erkenntnisse haben sich dabei als elementar fiir den Erfolg des Gesamtprojekts erwiesen
und liefern den Grundstein fiir Folgeverbesserungen in der nahen Zukunft.


https://indico.cern.ch/event/1175020/
https://tqc-conference.org/
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Eingehende Darstellung

Variationelle, hybride Quantenschaltkreise gelten als vielversprechender Ansatz fiir die
ersten Quantenrechnungen, die zu einem fiir industrielle Anwendungen relevanten Vorteil
gegeniiber klassischen Verfahren fiithren. Der typische Messaufwand des Quantenschaltkrei-
ses ist dabei enorm: zum einen muss bei der Energiebestimmung zumeist nicht nur eine
Observable, sondern aufgrund der derzeitig verfiigbaren Quantenkomponenten gleich eine
Vielzahl an Observablen gemessen werden. Dafiir muss der Quantenzustand jeweils neu
prapariert werden. Zum anderen muss der Quantenzustand bereits fiir das Messen einer
einzigen Observable vielfach prépariert werden und der Erwartungszustand aus den zuge-
hérigen Messergebnissen rekonstruiert werden. Jede Zustandspriaparation erfordert dabei
eine Auswertung des variationellen Quantenschaltkreises. Dariiber hinaus miissen zumeist
auch die Parameter des Quantenalgorithmus klassisch optimiert werden, z.B. via Gradi-
entenverfahren. Auch in diesem Verfahren ist die Energiebestimmung mit ihrem enormen
Messaufwand eine Subroutine und muss dementsprechend héufig wiederholt werden. Fer-
ner ist es dabei notwendig, die Ableitung beziiglich der klassischen Variablen moglichst
genau zu bestimmen. Sogenannte Barren Plateaus [1] konnen zu extrem kleinen Gradi-
enten fihren, was die Messkosten zusétzlich auf dramatische Weise erhohen kann. Von
praktischer Seite kommt zuletzt erschwerend hinzu, dass jede Quantenrechnung Rauschen
unterworfen ist. Zum einen verdndert dies den resultierenden praparierten Zustand, zum
anderen sind auch die Messergebnisse des Quantenalgorithmus diesem Rauschen unterwor-
fen. Dies macht die Anwendung von geeigneten Fehlermitigierungsstrategien unabdingbar.

Dieses Teilprojekt ist eingebettet in ein groferes Gesamtprojekt, das sich das Umsetzen
eines Workflows von Industrieproblemstellung bis hin zur quantenunterstiitzen Lésung als
Ziel gesetzt hat. Das MANIQU-Konsortium setzt sich dabei aus folgenden Konsortialpart-
nern zusamimen:

o Robert Bosch GmbH (BOSCH), Gerlingen-Schillerh6he

o BASF SE (BASF), Ludwigshafen am Rhein

o HQS Quantum Simulations GmbH (HQS), Karlsruhe

o Friedrich-Alexander Universitdt Erlangen (FAU), Erlangen
o Technische Universitdt Hamburg (TUHH), Hamburg

In dem Gesamtprojekt wurde ein variational quantum eigensolver (VQE) durch die Partner
FAU und HQS implementiert und fiir quantenchemische (Partner BASF) und festkérper-
bezogene (Partner Bosch) Rechenprobleme nutzbar gemacht. Diese sind in quantenchemi-
schen und festkorperbezogenen Rechenproblemen von zentraler Bedeutung und sind z.B.
fiir ibergangsmetallhaltige Verbindungen oft nicht oder nicht zufriedenstellend mit klas-
sischen Computern losbar. Fiir den konkurrenzfihigen Einsatz von Quantenrechnen war
und ist es unabdingbar, dass sémtliche Komponenten des hybriden Quantenalgorithmus
optimiert und miteinander verzahnt werden miissen.

Der in diesem Teilprojekt behandelte Flaschenhals besteht, wie eingangs beschrieben,
in dem immensen Messaufwand des hybriden Quantenalgorithmus. Nach jeder einzelnen
Parameterwahl muss der Quantencomputer ausgelesen werden, wozu quantenmechanische
Erwartungswerte geschétzt werden miissen. Fiir jeden Erwartungswert sind dabei eine
Zahl von Einzelmessungen nétig, die im additiven Schétzfehler e mindestens wie 1/€2 (bei
fester Parameterwahl) skalieren. In Abhéngigkeit der Systemgrofie ist eine weitere Skalie-
rung im Messaufwand typisch. Vor jeder dieser Messungen ist eine Zustandspraparation
des Quantencomputers notwendig. Insbesondere wird der Messaufwand dadurch erhoht,
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dass die zu messenden Groflen (wie der Energieerwartungswert) meist nicht direkt zugéng-
lich sind, sondern aus einer Reihe von geschétzten einfacheren Erwartungswerten bis auf
den genannten Fehler € geschétzt werden. Daraus ergibt sich ein enormer Messaufwand, der
einen zentralen limitierenden Faktor fiir hybrides Quantenrechnen darstellt. Es ist aufer-
dem zu beachten, dass die Genauigkeit, mit der die MessgroBen (Observablen) bestimmt
werden, den klassischen Optimierungsteil stark beeinflussen kann. Ein effizientes Auslesen
des Quantencomputers ist daher ein zentraler Baustein eines jeden hybriden Quantenal-
gorithmus. Ein weiteres Augenmerk liegt hinsichtlich des Auslesens auf dem klassischen
Optimierungsteil, da beispielsweise in gradientenbasierten Optimierungen der Energiegra-
dient aus weiteren Energiemessungen konstruiert werden muss. Zuletzt erfordert eine hohe
Messgenauigkeit besonders viele Messungen und damit einen hohen Rechenaufwand fiir
den Quantencomputer. Wird andersherum die Messgenauigkeit zu gering gewahlt, kann
die klassische Optimierung nicht effizient funktionieren und braucht viele Schritte, was
insgesamt wieder zu einem hohen Rechenaufwand fiir den Quantencomputer fithrt. Eine
vorsichtiges Ausbalancieren ist daher notwendig, um den Rechenaufwand fiir den Quanten-
computer am Ende so gering wie moglich zu halten. Im Folgenden stellen wir die Resultate,
die dieses Teilvorhaben im Rahmen dieser BMBF-Férderperiode generiert hat, eingehend
Vor.

Optimaler Gradientenschatzer [2] Nach der Wahl des Layouts des Quantenschaltkrei-
ses miissen dessen freie Parameter 6 optimiert werden, d.h. die zugehorige Energie (5) =
<¢(§)‘H ‘¢(§)> des produzierten Quantenzustands ‘w(§)> zu minimieren. Ein naheliegen-
der Ansatz, den wir zu Projektbeginn verfolgt haben, besteht in einer Reduktion der Mess-
wiederholungen wiahrend der Optimierung des Schaltkreises. Eine gingige Methode dafiir
ist die Minimierung mittels Gradientenabstieg. Der Gradient kann dabei entweder aus
finiten Differenzen (bis zu einem systematischen Fehler) oder mittels der (generalisierten)
parameter shift rule (PSR) [3] ohne systematischen Fehler bestimmt werden. In jedem Fall
setzt sich die Gradientenschitzung aus mehreren Einzelenergieschitzungen zusammen, fiir
die jeweils Messwiederholungen notwendig sind. Unser Schatzverfahren beruht nun auf der
Beobachtung, dass die PSR - obwohl exakt, d.h. ohne systematischen Fehler - in der Pra-
xis oft einen deutlich hoheren statistischen Fehler ggii. finiten Differenzen aufweist. Da in
die letztliche Gradientenschétzung beide Fehlerquellen gleichermaflen eingehen, versucht
unser entwickeltes Gradientenschétzverfahren, jenen Gesamtfehler zu minimieren, um auf
diese Weise weniger Messwiederholungen fiir die gleiche erreichte Genauigkeit zu beno-
tigen. Dazu verwendet das Verfahren a-priori-Wissen iiber das Quantensystem und die
Kostenfunktion, um mit einem Bayes-Schéitzer die Ableitung zu bestimmen. Wir zeigen,
dass unsere Methode den Messaufwand, gegeniiber in der Literatur bekannten Methoden,
signifikant reduzieren kann. Fir unser numerisches Beispiel verwenden wir einen quan-
tum approximate optimization algorithm (QAOA), bei dem bei gleich guten Resultaten
der gesamte Messaufwand sogar um {iiber eine Grofenordnung reduziert werden kann.
Abbildung 1 verdeutlicht, dass damit beispielsweise die Optimierungsdauer effektiv ver-
kiirzt werden kann. Dies verdeutlicht, welches Potential unsere Methode fiir Anwendungen
haben kann.

Das Trainieren von variationellen Quantenalgorithmen ist NP-schwer [4] Die erfolg-
reiche Verwendung von hybriden Quantenalgorithmen wie dem VQE ist nicht notwen-
digerweise nur eine Herausforderung fiir die Quantenkomponenten. Auch die klassische
Optimierung sollte effizient l6sbar sein. Da die zugrunde liegende Kostenfunktion jedoch
hochgradig komplex ist, ist nicht immer klar, ob Gradienten- und verwandte Optimierungs-
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Abbildung 1: Vergleich von Gradientenschétzverfahren wihrend der QAOA-Optimierung.
Gezeigt ist die Losungsdifferenz 1 —r zur optimalen Losung. Unser Verfahren
(in blau) liefert &hnlich gute Resultate als wire der Gradient ohne Ungenau-
igkeit zu jedem Zeitpunkt bekannt (graue Linie), insb. im Vergleich zur PSR
(rote Linie). Adaptiert nach Ref. [2].

verfahren auch wirklich zufriedenstellende Ergebnisse liefern. In unserer Arbeit zeigen wir,
dass es im Allgemeinen nicht mdglich ist einen Optimierungsalgorithmus zu finden, der
gute Konvergenz fiir alle Problemstellungen garantieren kann. Diese Arbeit entstand im di-
rekten Anschluss zu den vorherigen Ergebnissen iiber die effizienten Gradientenschétzung.
Wiéhrend numerischer Test war uns aufgefallen, dass eine genauere Gradientenschéitzung
oft auch zu einer schlechteren Optimierung des Energiefunktionals fithrt. Wir haben fest-
gestellt, dass dieses scheinbar widerspriichliche Verhalten an lokalen Minima liegt, die
durch eine verrauschte Gradientenschétzung ,,iibersehen* werden. Darauf aufbauend zei-
gen wir in dieser Arbeit, dass lokale Minima allgemein hochproblematisch sein konnen, was
konkrete Anhaltspunkte fiir die Entwicklung zielgerichteter Optimierungsverfahren gibt.
Diese Schliisse zeigen wir, indem wir beweisen, dass das klassische Optimierungsproblem
von hybriden Algorithmen NP-schwer ist und damit nach dem momentanen Versténd-
nis von Komplexitétsklassen nicht effizient 16sbar ist. Dies gilt sogar schon fiir einfach
beschreibbare Quantensysteme mit nur logarithmisch vielen Qubits oder freie fermioni-
sche Systeme. Unsere Aussagen beziehen sich immer auf die gesamte Problemfamilie und
es ist damit unklar, wie hiufig diese schwer l6sbaren Instanzen auftreten, insbesondere,
wenn es um konkrete chemisch relevante Probleme geht. Unser Resultat zeigt jedoch, dass
die klassische Komponente nicht einfach vernachléssigt werden kann und anwendungs-
spezifische Optmimierungsstrategieen notwendig sind. Insbesondere in Hinblick auf das
Gesamtvorhaben machte diese Arbeit frith deutlich, dass fiir einen erfolgreichen Abschluss
im Sinne der Vorhabensbeschreibung nur ein an das Problem angepasster Quantenalgo-
rithmus entwickelt werden musste. Zudem lieferte diese Arbeit weitere Klarheit in der oft
undurchsichtigen Optimierungslandschaft. In der Tat ist unsere Arbeit sehr sichtbar in
den prestigereichen Physical Review Letters mit der Auszeichnung einer Editor’s Sugges-
tion erschienen.

Das Optimieren der variationellen Schaltkreistiefe ist QCMA-schwer, selbst fiir appro-
ximative Losungen [5] Aufbauend auf der Vorjahresarbeit [4] (s.o.) haben wir gezeigt,



Abschlussbericht MANIQU TUHH

dass es im Allgemeinen nicht méglich ist einen Optimierungsalgorithmus zu finden, der gu-
te Konvergenz fiir alle Problemstellungen garantieren kann. Dariiber hinaus beweisen wir
nun, dass auch die Optimierung von sog. Hyperparametern (also Parameter, die sich nicht
durch das Gradientenverfahren optimieren lassen) ein schweres Problem darstellt. Konkret
zeigen wir, dass die Bestimmung der optimalen Schaltkreistiefe von Quantenschaltkreisen
ein QCMA-schweres Problem darstellt. Erschwerend gilt dieses Resultat auch dann noch,
wenn man die optimale Tiefe bis auf einen Approximationsfehler bestimmen will. Bei-
de Resultate zeigen daher auf, dass die klassische Komponente nicht einfach vernachlés-
sigt werden kann und anwendungsspezifische Optimierungsstrategien notwendig sind. Wie
schon oben erwahnt, gelten diese beiden Arbeiten im worst case, zeigen also auf, dass es
Probleminstanzen gibt, fiir die nicht einmal nahezu gute Ansatzschaltkreise gefunden wer-
den konnen. Inwiefern die in dem Gesamtprojekt auftauchenden Instanzen davon betroffen
sind, lasst sich allerdings nicht quantifizieren. Nichtsdestotrotz mahnen die Ergebnisse zur
Vorsicht bei der Designen des zu verwendenden Schaltkreises. Die Arbeit wurde auf der
prestigereichen Konferenz QIP 2023 (Ghent) als Vortrag présentiert.

Hardware-geeignete Erweiterung des Messschaltkreises [6] Zu Beginn des Gesamtpro-
jekts war bereits bekannt, dass die Effizienz der Energiebestimmung mittels klassischer
Schatten (classical shadows) stark von der sog. Lokalitdt k& der zu messenden Observablen
abhinge. Diese zahlt die Anzahl an Quantenbits, auf die die Observable auf nicht-triviale
Weise wirkt. Lokale Observablen besitzen also niedrige einstellige Werte fiir k, wiahrend
nicht-lokale Observablen Werte bis zu k = n, der Gesamtzahl an Quantenbits n, reichen.
Die letztere Klasse an Observablen war die problematische: eine effiziente Messmethode
war zwar bekannt [7], benotigt jedoch tiefe Quantenschaltkreise, die bei dem gegebenen
Hardwarezustand nicht praktikabel sind. Auf der anderen Seite bendtigen zufillige Pauli-
Basismessungen (die gut auf derzeitiger Hardware durchfithrbar sind) eine mit n exponen-
tiell ansteigende Anzahl an Messwiederholungen, um die gleiche Messgenauigkeit € errei-
chen zu konnen. Zwar existieren dariiber hinaus auch andere Messschaltkreise mit nicht
ganz so dramatisch hoher Tiefe, die zu einer besseren Messgarantie fithren konnen [8]. Al-
lerdings erachteten wir die zusétzliche Schaltkreistiefe aufgrund des damit einhergehenden
zusétzlichen Rauschens zu Projektbeginn als noch nicht wettbewerbsfihig. Um zwischen
diesen beiden letzteren Féllen eine Briicke zu schlagen, haben wir uns Messschaltkreise von
konstanter Tiefe angeschaut und Messgarantien formuliert. Da dies fiir allgemeine Schalt-
kreislayouts schnell analytisch nicht mehr durchfiihrbar ist, haben wir uns eine bestimmte
Layoutklasse analysiert, ndmlich brickwork (BW)-Schaltkreise. Wir zeigen eine Skizze des
Layouts in Abbildung 2. Dieser besteht aus zwei Gatterschichten und dem abschlielenden
Auslesen jedes Quantenbits. Pro Schicht werden dabei nur benachbarte Bits durch ein
Gatter verschaltet, welches zufillig aus einem zuvor definierten Set gezogen wird.

Die spezifische Struktur dieses Zufallsschaltkreis erlaubt eine analytische Auswertung.
Insbesondere zeigt sich dabei, dass BW-Schaltkreise fiir besonders nicht-lokale Observa-
blen eine niedrigere Varianz aufweisem als die Pauli-Basismessungen von minimaler Hard-
wareanforderung. Umgekehrt ergibt sich jedoch auch, dass die Basismessungen fiir sehr
lokale Observablen eine niedriger Varianz aufweisen, s. Abbildung 2. Gerade in quanten-
chemische Problemen sind aber beide Arten von Observablen zu messen. Da die Varianz
direkt mit dem Gesamtmessaufwand korrespondiert, zeigt sich, dass BW-Schaltkreise si-
tuativ einen Vorteil bieten kénnen. Die Arbeit wurde auf der prestigereichen Konferenz
TQC 2023 (Aveiro) als Vortrag présentiert.


https://indico.cern.ch/event/1175020/
https://tqc-conference.org/
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Abbildung 2: BW-Schaltkreis und Varianzvergleich. Links: Schematischer Schaltkreis. Je-
de Linie beschreibt ein Quantenbit, jede Box ein Zwei-Quantenbit-Gatter.
Nicht gezeigt ist die abschlieBende Messung jedes Quantenbits. Rechts: die
Varianz 02 des BW-Schitzers (rot bzw. blau) fiir nicht-lokale Observablen
(k = n) ist geringer als der korrespondierende Schéitzer fiir zuféllige Pauli-
Basismessungen (lila), insbesondere fiir mehr Quantenbits n. Als Kontrast
wird o2 fiir einen Pauli-Schitzer fiir lokalere Observablen (griin) angegeben.
Adaptiert nach Ref. [6].

ShadowGrouping: effizientes und kompetetives Messverfahren [9] In Hinblick vor al-
lem auf die Quantenchemie haben wir ein Verfahren entwickelt, das — gegeben der Ha-
miltonianterme in Form einer Liste gewichteter Pauli-Observablen, die zu messen sind —
iterativ die Messungen findet, die am schnellsten zu einer beweisbaren Genauigkeit in der
Energierekonstruktion fithren. Weiterhin wurde die Abhéngigkeit des notwendigen Mess-
aufwands in Abhédngigkeit von Schitzgenauigkeit, Systemgréfie und Vorwissen aus dem
klassischen Optimierungsteil genauer untersucht. Hier konnte fiir eine breite Klasse an ty-
pischen Schéatzverfahren eine genauere Fehlerkontrolle erreicht werden, die fiir den Zielha-
miltonian und nicht blof3 fiir seine Einzelterme gelten. Diese Kontrolle geht mit dem Beweis
von mathematischen Garantien einher, die eine abstrakte Abschitzung des Messaufwands
erlauben. Das darauf basierende Verfahren ShadowGrouping, basierend auf einer gezielten
Derandomisierung der klassischen Schatten [10], ist somit deutlich effizienter und /oder ge-
nauer als bisherige Verfahren [10-14]. Entsprechend wurden die gewonnenen Erkenntnisse
auf diversen nationalen und internationalen Konferenzen, u.a. auch als Vortrag auf der
TQC 2023 in Aveiro prasentiert und in den weltweit sichtbaren Nature Communications
verdffentlicht.

Dieses Teilergebnis stellt dabei das Hauptresultat gemafl der urspriinglich erarbeite-
ten Teilvorhabensbeschreibung dar. In dieser sollten zunéchst bekannte Energieschétz-
verfahren untersucht und miteinander verglichen werden. Als besonders vielversprechend
erschien uns dabei, die Zufélligkeit in der Methode der klassischen Schatten gezielt zu
eliminieren. Eine solche Derandomisierung [10] wurde wihrend des Projektbeginns in der
Litatur diskutiert und erwies sich im Laufe dieses Teilvorhabens als duflerst vielverspre-
chend, insbesondere auch in der darauffolgenden numerischen Analyse. Die vorgeschla-
gene Strategie in Ref. [10] benotigte insbesondere allerdings eine zuvor festgelegte Hier-
archie in den Quantenbits. Basierend auf unseren Erkenntnissen aus den Gruppierungs-
Verfahren [15-18] ist es uns in der zweiten Projektphase gelungen, diese kiinstlich er-
zwungene Hierarchie gegeniiber den Kommutationsrelationen der Hamiltonschen Terme
untereinander aufzugeben. Dariiber hinaus konnten wir wahrend der Hauptphase des Pro-
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jekts, der theoretischen Analyse unseres Schétzverfahrens, die mit den Energieschéitzern
verkniipften, rigorosen Garantien grundlegend verbessern. Dies machte die Verwendung
der Konzentrationseigenschaften von mathematischen aufwendigeren Strukturen wie Mar-
tingalen [19, 20] notwendig, um die auftretenden Korrelationen innerhalb der gruppierten
Messergebnisse kontrollieren zu koénnen. Die zielfiilhrende Erkenntnis beruht dabei auf
der Tatsachen, dass der absolute Energieschétzfehler durch eine geeignete Wahl an Zu-
fallsvektoren nach oben abgeschétzt werden kann. Dies erlaubt korrelierte Messergebnisse
zwischen den Eintragen eines Vektors, was wiederum mit dem gruppierten Messen von
Observablen vertrédglich ist. Das entwickelte Verfahren ShadowGrouping ist numerisch in
Form eines Software-Pakets als Halbzeitmeilenstein der Teilvorhabens 6ffentlich verfiigbar
und beinhaltet ebenfalls unsere verbesserten Fehlergarantien. Ferner haben wir geméafl Ar-
beitsplan unser Verfahren, insbesondere im Vergleich zu anderen in der Litatur verfiigharen
Methoden, extensiven numerischen Simulationen unterzogen. Als quantenchemisches Te-
stumfeld haben wir das elektronische Strukturproblem gewahlt. In einem solchen muss
vor allem die Grundzustandsenergie einer gegebenen Molekiilkonfiguration effizient und
hochprazise bestimmt werden. Die Zielpréazision ist dabei die sogenannte chemische Ge-
nauigkeit €™ = 1.6 mHa und ist somit in GréSenordnung ein vielfaches kleiner als die
zu bestimmende Energie. Fiir verschiedene Molekiile in Gleichgewichtskonfiguration ge-
nerieren wir den fermionischen Hamiltonian. Zudem testen wir drei verschiedene, géngige
Fermion-Quantenbit-Abbildungen (Jordan-Wigner (JW), Bravyi-Kitaev (BK) und Pari-
ty), um den entsprechenden Quantenbit-Hamiltonian zu erhalten. Auf diesen wenden wir
ShadowGrouping an, um Abschétzungen an die Gesamtzahl an Messwiederholungen zum
Erreichen von chemischer Genauigkeit zu erhalten. Diese sind in Abbildung 3 gegeben.
Insbesondere fiir die grofferen Molekiile im Sinne ihrer Quantenbitzahl n zeigt, sich dass

g, 10°3
ﬁw‘;é 1 =ShadowGrouping | ||| | p————m——/m————H——-rm—————— — — ———— E1
= ] =AEQuO 4]
§ 107 4 = Overlap. Grouping [13] I I 0.8 .
e E T8
z 1 i i I i f i L06 <
£ ] by . i =

6
2 10° 5 T 04 g
g ]
= B 0.2
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LiH B(,HQ NH3 H, LiH BeH, H>O NH3
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Abbildung 3: Hochste Schitzgenauigkeit durch ShadowGrouping. Links: In numerisches
Tests, die Grundzustandsenergie von diversen Molekiilen bis auf chemische
Genauigkeit zu ermitteln, bend6tigt unser Verfahren, insb. fiir das NHs-
Molekiil deutlich weniger Messwiederholungen als vergleichbare Methoden
aus der Literatur. Rechts: Anzahl an Messwiederholungen, um verlésslich
chemische Genauigkeit mittels ShadowGrouping zu erreichen. Die empiri-
schen Genauigkeiten (rot) stimmen mit zuvor durchgefithrten Extrapolatio-
nen (graue Balken) tiberein. Die jeweils notwendigen Gesamtzahlen sind fiir
alle drei fermionischen Quantenbit-Abbildungen identisch. Adaptiert nach
Ref. [9].

ShadowGrouping alleinig kompetitive Ergebnisse liefert. Gleichzeitig zeigen wir, dass die
Abschétzungen auch die tatséchliche Genauigkeit der Methode wiederspiegeln (rechts in
der Abbildung). Dafiir wiahlen wir entsprechend hohe Messwiederholungen und finden eine
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gute Ubereinstimmung zwischen tatsichlicher Prizision und Abschéitzung.

Fiir die tatsdchliche Anwendung auf Hardware bendtigt jedes Schétzverfahren schlie3-
lich die Moglichkeit einer Quantenfehlerminderung. Bereits beim Kick-Off-Treffen wurde
seitens der anderen Projektpartner auf die Relevanz der Fehlerminderung im Quanten-
schaltkreis hingewiesen. Entsprechung hat die TUHH {iber den skizzierten Arbeitsplan
hinaus die gdngigen Praktiken in diesem Forschungsfeld untersucht und den Projektpart-
nern friihzeitig als einem Uberblick zur Verfiigung gestellt. Wie zu erwarten, ist die Wahl
der geeignetesten Strategie stark abhangig von der gewéhlten Plattform an Quantenhard-
ware. Als ein vielversprechender Ansatz hat sich die Fehlerminderung durch Symmetrie-
Eigenschaften des chemischen Systems erwiesen [21]. In diesem wird nicht nur die Energie
bestimmt, sondern auch der Erwartungswert einer weiteren Observable, die die zugrunde
liegende Symmetrie des Quantenzustands (das entspricht in unserem Fall der Teilchen-
zahlerhaltung in den jeweiligen Spin-Sektoren) enkodiert. Dariiber hinaus wird auch der
Anti-Kommutator aus beiden Gréfien gemessen, um eventuelle Verletzung der Erhaltungs-
grofle zu erfassen und zuriick auf den richtigen Sektor projezieren zu koénnen. Fiir unser
Messprotokoll bedeutet dies effektiv eine VergroBerung der (gewichteten) List der zu mes-
senden Observablen. Daher kann unser Messprotokoll effizient und adaptiv diese Art der
Fehlermitigierung durchfithren. Auch diese Erweiterung ist in dem Software-Paket inklu-
diert.

Integration in das Gesamtprojekt und Entwicklung eines
Demonstrator-Workflows [22]

In der finalen Phase des Projekts wurde ein Gesamtworkflow von allen Partnern entwickelt,
der somit auch die erreichten Einzelergebnisse der Teilvorhaben jedes Partners einbindet.
Anhand einer beispielhaften, aber industriell durchaus relevanten Fragestellung des Part-
ners BASF wurde dieser Workflow zudem auf derzeitiger Quantenhardware erfolgreich
validiert. In dem Workflow wird zunéchst durch BASF ein industrie-relevantes Molekiil
identifiziert. Dabei werden klassisch 16sbare Anteile bereits isoliert und vorverarbeitet.
Das verbleibende Problem ist daraufhin gekennzeichnet von einem starken Quantencha-
rakter und soll daher auf der Quantenhardware gelost werden. Zu diesem Zweck wurde
von dem Partner FAU ein problemspezifischer Ansatz fiir den VQE vorgeschlagen, der
die im Quantensystem vorherrschenden Erhaltungsgréfien wie z.B. der Teilchenzahl un-
verandert lasst. Die TUHH steuerte dabei die gewonnenen Erkenntnisse {iber das effiziente
Ausmessen und Fehlermitigieren hinzu. Aufgrund der Hiirden, die durch den Prozess und
Ergebnis der Hardware-Auswahl an VQE und Messschaltkreis gestellt wurden, haben wir
als Gesamtverbund an dieser Stelle eine kostenneutrale Verldngerung von vier Monaten
beantragt und bewilligt bekommen. Sie war dabei essentiell, um die Fertigstellung des hier
beschreibenen Workflows zeitlich erreichen zu kénnen. Dieser Workflow wurde in Form ei-
ner Publikation im Journal Quantum Science Technology der Offentlichkeit zuginglich
gemacht.

Die quantenchemische Fragestellung bestand darin, die Grundzustandsenergien von zwei
verschiedenen Konfigurationen des gleichen Metallkomplexes zu ermitteln, da sich daraus
die weitere chemierelevante Kenngrofien wie die freie Gibbs-Energie ermitteln lassen. Auf-
grund der Symmetrieeigenschaften in den beiden Systemen konnte der Partner FAU einen
geeigneten Quantenschaltkreis finden. Als Quantenplattform wurden Ionenfallen der Uni-
versitit Innsbruck gewéhlt, da diese die niedrigsten Fehlerraten in Bezug auf die notwen-
digen Zweiquantengatter aufwiesen. Auf der anderen Seite bedeutete dies aber auch eine
noch hohere Anforderung an das effiziente Auslesen, da einzelne Messrunden, wenn auch
drmer an Rauschen, im Vergleich zu anderen Plattformen l&nger dauern. Da die Parameter



Abschlussbericht MANIQU TUHH

e Intermediate-spin (IS) e  Low-spin (LS)

#  Classical post-processing

10°

. Method AG° [mHa]
= 101k * Exact 33.7
==}
s~ HF -443.5
| MP2 -0.8
s CCSD 33.9
R Chemical accuracy
10-3 L * Quantum algorithm 34.1
*

1
0 10 20 30 40 50 60
Circuit parameter updates

Abbildung 4: Validierung des Workflows auf Quantenhardware (Ionenfalle). Links: Wah-
rend der Parameteroptimierung des VQE wird der Zustand jeweils 600 Mal
gemessen und die Ergebnisse einer einfachen Fehlermitigierung unterzogen.
Dadurch wird ein Quantenzustand prapariert, dessen Energie nahe an der
tatsichlichen Grundzustandsenergie liegt. In einer finalen Messrunde be-
stehend aus 10.000 Messwiederholungen und einer aufwendigeren Fehler-
minderung kann dadurch chemische Genauigkeit erreicht werden. Dies wird
fir zwei Molekiilkonfigurationen (rot und blau) durchgefiihrt. Rechts: Freie
Gibbs-Energie, die aus den Schitzungen fiir die beiden Grundzustandsener-
gien gewonnen werden kann. Die Ergebnisse schlagen klassisch effiziente Ver-
fahren wie HF und MP2 deutlich und sind &hnlich genau wie klassisch an-
spruchsvolle Methoden wie CCSD. Adaptiert nach Ref. [22].

des Quantenschaltkreises zusétzlich noch trainiert werden mussten, konnte ShadowGrou-
ping keine direkte Anwendung finden. Stattdessen wurde wahrend des Trainings nur der
Diagonalteil des Hamiltonians gemessen, da dessen Gewichtung deutlich tiberwog, sodass
die optimale Messstrategie bereits vorlag. Zudem erlaubte diese Methode, die gemessenen
Bitstrings direkt auf die entsprechenden Erhaltungsgrofien zu testen. Bei 30 —40% stellten
wir eine Verletzung fest und haben diese dann sofort aussortiert. Nach der Paramteropti-
mierung haben wir dann zum einen die Messanzahl deutlich erh6ht und zum anderen ein
aufwendigeres Mitigierungsverfahren auf Basis von Refs. [23, 24] durchgefiihrt. In diesem
werden fehlerhafte Bitstrings probabilistisch auf fehlerkorrigierte Bitstrings projeziert, um
im Mittel die auftretenden Fehlerquellen zu reduzieren. Dariiber hinaus spannen die ge-
messenen Bitstrings einen klassisch zugénglichen Hilbertraum. In diesem lasst sich der
Grundzustand durch numerische Diagonalisierung effizient finden. Das Parameteroptimie-
ren und die finale Energieschidtzung sind in Abbildung 4 abgebildet, zusammen mit den
resultierenden freien Gibbs-Energien, die sich aus dem weiteren Workflow ergeben. Diese
Methoden sind deutlich préziser als effizient durchfithrbare Methoden aus der Quantenche-
mie wie HF und MP2. Aufgrund der Struktur des gewdhlten Molekiils kann die klassische
CCSD-Methode die jeweiligen Grundzusténde effizient beschreiben und erreicht vergleich-
bare Genauigkeiten. Fiir komplexere Molekiile sind solche Spezialfille allerdings nicht zu
erwarten. Daher bietet der in diesem Gesamtprojekt erarbeitete Demonstrator ein vielver-
sprechendes Verfahren fiir industrierelevante Anwendungen in der Zukunft.
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Relevante Ergebnisse auBerhalb des Teilvorhabens

Durch seine Aktualitdt und Relevanz bei der Verwirklichung von realistischen Quantenbe-
rechnungen ist die bestmogliche Energiebestimmung ein Forschungsfeld hoher Aktivitét.
Als kompetitiver Alternativansatz hat sich im Laufe der Projektzeit insbesondere ein ad-
aptives Schema durchgesetzt, bei dem die Messergebnisse dazu verwendet werden kénnen,
um die (Ko-)Varianzen der zu messenden Observablen empirisch zu ermitteln und so das
Gruppierungsverfahren stetig zu modifizieren [14]. Zwar zeigt sich in den numerischen
Tests wie z.B. Abbildung 3, dass unser Schétzverfahren ShadowGrouping letztlich geeig-
netere Messbasen vorschlagen kann, jedoch ist der Vorteil von empirischen Daten im Sinne
einer Riickkopplungsschleife nicht von der Hand zu weisen. In der Tat sollen empirische
Messgarantien und ein entsprechendes Abédndern von ShadowGrouping wesentlicher Be-
standteil des BMBF-Forderprojekts QUBE sein.

Ein weiterer Ansatzpunkt ist das Beriicksichtigen von bisher ungenutzten Potentialen,
die die jeweilige Hardware bieten kann: in diesem Teilvorhaben wurde diese bewusst als
Blackbox betrachtet, jedoch kénnen sich unter Umstdnden auch verbesserte Messschemata
finden lassen. Das Zweilevel-System ist hdufig nur ein effektives Modell zur Beschreibung
des darunterliegendes Quantensystems. Lassen sich weitere Level kontrolliert addressieren,
ermoglicht dies deutlich bessere Messchaltkreise [25]. Wir verweisen auf Abbildung 5 fiir
eine Skizze dieser Erweiterung.

2 levels 4 levels
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- 7 —_ —_
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N-qubit state

N-qubit state

- J T \_ J U

X, Y, Z

Abbildung 5: Grundidee der Erweiterung der Messbasen. In diesem Teilvorhaben wurde
die geeigneteste Wahl an Paulibasen (a) untersucht und strukturierte Er-
weiterungen wie in Abbildung 2. Léasst sich jedoch das effektive Zweilevel-
System kontrolliert in einem gréfieren System einbetten und messen, erlaubt
dies effizientere Messungen in Bezug auf den zu erwartenden Messaufwand.
Adaptiert nach Ref. [25].

Zuletzt sind sogenannte Doppel-Faktorisierungen als Alternativansatz attraktiv gewor-
den [26, 27]. In diesen wird die Struktur in den Koffizienten der fermionischen Terme
ausgenutzt. Als Tensoren in Bezug auf ihre Indizes aufgefasst, konnen diese effizient (da
es insgesamt O(n*) Terme sind) klassisch diagonalisiert werden. Da diese herausfallenden
Unitéren auf der Hardware implementiert werden miissen, werden sie durch verfiighare
Gatter ersetzt. Durch diesen Schritt wird ein Approximationsfehler in Kauf genommen.
Um diesen gering zu halten, wird die ersetzte Zerlegung im Folgenden durch Gradien-
tenabstieg an den urspriinglichen Tensor angepasst. Dies fiihrt final zu einer Summe aus
Einzeltermen, fiir die jeweils einzelnd genommen ein Messchaltkreis gentigt. Der Appro-
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ximationsfehler kann dabei effizient abgeschétzt und geniigend kleingehalten werden, um
beispielsweise chemische Genauigkeit einhalten zu kénnen. Diese Methode stellt daher eine
Instanzierung der bias-variance tradeoffs dar, da die geringere Varianz durch weniger ver-
schiedene Messbasen zu gunsten eines konstanten Schétzfehlers (bias) erkauft werden soll.
Da das in diesem Teilvorhaben vorgestellte Messverfahren sowohl fiir quantenchemische als
auch materialwissenschaftliche Anwendungen Giiltigkeit besitzen sollte, ist dieser Ansatz
nicht komplett deckungsgleich; nichts desto weniger stellt er gerade fiir quantenchemische
Rechnungen auf Quantenhardware eine attraktive Alternative dar.
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