Anlage zum Verwendungsnachweis

Teil I: Kurzbericht (wird veroffentlicht)
Aufgabenstellung

Die Berechnung von Grundzustandsenergien und Anregungsspektren komplexer Molekiile ist eine der aktuellen
Herausforderungen in der modernen Chemie und Materialforschung. Solche Berechnungen sind essenziell fiir
das Design neuer chemischer Prozesse, die Optimierung von Katalysatoren und das Verstandnis von
Reaktionsmechanismen. In diesem Kontext hat das durch das Bundesministerium fir Bildung und Forschung
(BMBF) geforderte Projekt ,Hybrides Fermionisches Quantenrechnen fir die Katalysatorentwicklung“ (HFAK)
die Verbindung industrieller Herausforderungen mit Quantencomputing-Plattformen im deutschen
akademischen Umfeld zum Ziel. Dies war die Grundlage fur die Zusammenstellung des Konsortiums mit
Covestro als Firmenpartner und wissenschaftlichen Arbeitsgruppen der Uni Mainz und Uni Heidelberg, spéter
MPI Garching mit qubits in gefangenen lonen bzw. Atomen.

Das angestrebte Ziel besteht in einer Kette von ineinandergreifenden und validierten Softwaremodulen, welche
eine weitestgehend automatisierte Durchfiihrung von quantenchemischen Berechnungen auf der in Mainz
bestehenden Quantencomputer-Plattform (QC) ermdglichen. Das umzusetzende Softwaresystem schlief3t dabei
die Lucke zwischen bereits existierenden high-level Quanten-Software Umgebungen wie Qiskit oder PennyLane
auf der einen Seite, und der sich in stetiger Entwicklung befindlichen lonenfallen-basierten Hardware-Plattform
in Mainz. Das Software-Framework soll dabei folgende Kriterien erfillen:

* Der Software-Stack soll sowohl am oberen als auch am unteren Ende flexibel sein. Es wird also mit variablen
guantenchemischen Simulationsmethoden des Anwenders kompatibel sein und damit der Entwicklung in den
anderen Teilprojekten entsprechen. Es wird aber auch am unteren Ende auch mit zukiinftigen Erweiterungen
und Modifikationen durch den Betreiber der Hardware- Plattform kompatibel bleiben

* Die Benutzung durch Durchfihrung quantenchemischer Rechnungen soll beim Anwender keine tiefgehende
Expertise und detaillierte Kenntnis der zugrundeliegenden Hardware-Plattform voraussetzen. Damit soll das
Gesamtsystem einem erweiterten Benutzerkreis offenstehen.

+ Eine Cloud-Anbindung soll mdglich sein. Wahrend das anvisierte Softwaresystem zuné&chst fir den NISQ-
Betrieb ausgelegt sein soll, ist ein zukinftiger fehlertoleranter Betrieb in der Auslegung bereits vorzusehen.

Technischer Stand bei Start des Projektes

Zum Start des Vorhabens war die Simulation von Chemie bereits als eine der vielversprechendsten
Anwendungen von Quantencomputern erkannt worden und es bestand allgemein die Annahme, innerhalb
weniger Jahre einen Quantenvorteil fur die quantenchemischen Rechnungen auf QC-Hardware auch ohne
Quantenfehlerkorrektur erreichen zu kénnen. Gleichzeitig waren die QC bei den universitdren Partnern nicht
Uber einen Programmierschnittstelle von aul3en ansprechbar und somit nur von Bedienern innerhalb der
wissenschaftlichen Arbeitsgruppen nutzbar. Es bestand bei den wiss. Arbeitsgruppen kein ausreichendes
Wissen Uber quantenchemischen Rechnungen oder dem quanten-algorithmischen Stand mit verfiigbarer QC
Hardware. Bei Covestro wiederum fehlte Erfahrung im Umgang und die Verkniipfung mit echter Hardware
basierend auf qubits in gefangenen Atomen und lonen. In all diesen Gebieten wurde durch HFAK erhebliches
Know-How bei allen Partnern aufgebaut: Zum Ende des Projekts konnten Quantenrechnungen auf der
universitaren Hardware z.B. in Mainz, vom Covestro High Performance Computing (HPC) Cluster aus
durchgefuhrt werden.

Ablauf des Vorhabens

Die Zusammenarbeit im Konsortium war durch intensiven Austausch gekennzeichnet, welcher nicht nur bei den
halbjahrigen Projekttreffen, sondern auch in haufigen, zeitweise mehrmals wochentlich, durchgefiihrten
Videokonferenzen stattfand. Mit Covestro wurde intensiv und gemeinsam Uber das Versionskontrollsystem Git
an Computer Code fir die Ansteuerung von Quantenhardware und Tests dieser gearbeitet. Es fand intensiver



Austausch zur gemeinsamen Fehlersuche und Interpretation der Ergebnisse statt.

Das Teilvorhaben gliederte sich in drei Arbeitspakete. Im ersten Arbeitspaket TV2.1 wurden
Softwarekomponenten entwickelt, welche die Anbindung des lonenfallen-basierten Quantenprozessors tber
gatterbasierte APIs wie Qiskit und Pennylane erlauben. In enger Zusammenarbeit mit Covestro entstand eine
Schnittstelle zu PennyLane, welche einen standardisierten externen Zugriff erméglicht. Der High-Level Stack der
Universitat Mainz (TV2.2) verwendet OpenQASM als Schnittstellen Standard, sodass auf3er der von Covestro
genutzten PennyLane Schnittstelle auch ein Ausbau auf ein Qiskit Interface mit geringem Mehraufwand
hinzugefligt wurde. Die Nutzerschnittstelle wurde ausgiebig getestet und bietet bereits jetzt das Fundament fur
den weiteren Ausbau hin zu einer Cloud-Anbindung. Ergdnzend wurde eine zentrale Infrastruktur mit Job-
Datenbank und Nutzermanagement aufgebaut, um die Durchfiihrung quantenchemischer Rechnungen einem
erweiterten Benutzerkreis ohne tiefgehende Hardwarekenntnisse zuganglich zu machen. Die Nutzerschnittstelle
wurde ausgiebig getestet und bietet bereits jetzt das Fundament fir den weiteren Ausbau hin zu einer Cloud-
Anbindung. Dies wurde erweitert durch Arbeiten des Pakets TV2.2, der automatisierten Generierung von
optimierten Kontrollsequenzen. Gattersequenzen, wie beispielsweise VQE inklusive parametrisierter Gatter,
kénnen unter Berilicksichtigung der sich stetig weiterentwickelnden Hardwareplattform in Sequenzen umgesetzt
werden, die optimale Ergebnisse in Bezug auf Fehlerraten, Ausfihrungsdauer und nétiger Qubitanzahl liefern.
Dieser High-Level Software-Stack, welcher hardwareagnostische Schaltkreise automatisiert in konkrete
Operationssequenzen fiir den lonenfallen-Quantencomputer tberfuhrt, wurde in TV2.3 genutzt, um hybride
Berechnungen durchzufiihren. Beispielhaft wurde die Grundzustandsenergie von Hz Uber einen variationellen
Ansatz ermittelt. Dieses Arbeitspaket steht auch in engem Zusammenhang mit TV1.3 des Partners Covestro.
Hier wurden im engen Austausch und stetiger Verbesserung des Interfaces und der Autokalibration
fehlermitigierte Berechnungen auf der Hardware der Universitat Mainz durchgefuhrt. Verschiedene
Kombinationen von Anséatzen und Fehler-Vermeidungsmethoden wurden in Praxistests von Covestro
untersucht, um den Kompromiss zwischen Vermeidung von Fehlern und daftir erhéhter Tiefe des Algorithmus
zu verstehen. Die Hyperparameter diverser Optimierer wurden unter Bertcksichtigung von Schrotrauschen und
Messfehlern optimiert und verschiedene Initialisierungsstrategien fir Parameter im Variational Quantum
Eigensolver (VQE) wurden verglichen.

Ergebnisse

Im Rahmen des Projekts konnte Covestro auf der Quantenhardware mit gefangenen lonen der Universitat Mainz
verschiedene Varianten von Fehler-Mitigation flr Phasengatter erfolgreich in Schaltkreisen testen. Diese Tests
fuhrten zu wertvollen Erkenntnissen, die unmittelbar in die Weiterentwicklung der Implementierung bei Covestro
eingeflossen sind. Dies tragt bei zu den Fortschritten bei der Entwicklung und Anwendung von
Quantencomputing-Methoden fur die chemische Industrie. Herausforderungen bei der praktischen Umsetzung
sind z.B. die hohe Zahl von Mess-Wiederholungen, welche fir VQE-Berechnungen nétig sind. Auf Seiten der
Universitdt Mainz konnten in HFAK die Kalibrierungsmethoden fir die lonenfallen-Hardware vollstéandig
automatisiert werden. Bemerkenswert ist, dass damit die Tests autonom von Covestro regelmafig und uber viele
Stunden auf der Mainzer QC-Hardware liefen, ohne weitere Uberwachung oder Intervention. Dies zeigt den
erreichten Reifegrad und die Stabilitat der Anlage. Die Ergebnisse der Compilerentwicklung und Anwendungen
werden in wissenschaftlichen Publikationen! und einer Dissertation erfasst und verdffentlicht. Die im Rahmen
dieses Projektes entwickelte Hardware-agnostische Schnittstelle wird bereits in weiteren Forschungsgebieten
auch aullerhalb der Chemie erfolgreich fur hybride Berechnungen eingesetzt. Hybide quanten-klassische
Algorithmen wie Variational Quantum Eigensolver oder Machine Learning sind nun zentrale Kompetenzen des
wissenschaftlichen Partners Mainz.

1J. Wagner, Master thesis, arXiv:2207.01964 (2022)
F. Kreppel et al., Quantum 7, 1176 (2023)
J. Durandau et al., Quantum 7, 1175 (2023)
C. Melzer, PhD Thesis and Paper in preparation



Anlage zum Verwendungsnachweis
Teil 1l: Durchgefuhrte Arbeiten (wird verdffentlicht)

Die in diesem Teilvorhaben durchgefiihrten Arbeiten folgten den im Antrag beschriebenen Arbeitspaketen TV2.1,
TV2.2 und TV2.3, mit den zu erwartenden kleineren Anpassungen. Im Einzelnen wurden die Arbeiten wie folgt
durchgefuhrt.

TV2.1

Im Projekt wurden Softwarekomponenten entwickelt, die eine Anbindung des lonenfallen-basierten
Quantenprozessors Uber gatterbasierte APIs ermdglichen, welche anschlieBend vom Compiler in
Hardwarebefehle tbersetzt werden. Diese Komponenten bilden den Kern des Softwarepakets und damit die
vollstandige Schnittstelle zur in Mainz existierenden QC-Hardwareplattform. Die generierten Sequenzen
basieren auf der Echtzeitkontrolle von Laserpulsen und Fallenspannungen, die von einem echtzeitfahigen,
FPGA-basierten Kontrollsystem ausgefuhrt wurden. Eine weitere entscheidende Voraussetzung war die
Entwicklung robuster und effizienter Routinen zur Kalibration von Gatterparametern. Das zuvor bestehende
Kontrollinterface basierte auf einer grafischen Benutzeroberflache und Kontrollsequenzen, die manuell in C++
kodiert wurden. Dieses Arbeitspaket setzt an dieser Stelle an und beinhaltete die Entwicklung einer
Skriptsprache mit einem zugehoérigen Parser und Interpreter, um eine Bricke zwischen der bestehenden
Kontrollarchitektur und héheren Ebenen wie Qiskit und PennyLane zu schaffen. Im ersten Schritt wurde das
skriptbasierte Kodieren von Kontrollsequenzen ermdglicht. Im zweiten Schritt erfolgte die Entwicklung einer
vollstéandig abgekapselten Erstellung von Sequenzen fir Benutzer ohne vertiefte Kenntnisse der Hardware-
Plattform. Die Nutzerschnittstelle wurde ausgiebig getestet und dient als solides Fundament flir den zukinftigen
Ausbau zu einer Cloud-Anbindung. Erganzend wurde eine zentrale Infrastruktur mit einer Job-Datenbank und
einem Nutzermanagementsystem aufgebaut, um die Durchfihrung von Anwendungen wie zum Beispiel
quantenchemischer Berechnungen einem breiteren Benutzerkreis ohne tiefgehende Hardwarekenntnisse
zuganglich zu machen.

TV2.2

Dieses Arbeitspaket wurde erganzend bzw. erweiternd zu TV2.1 umgesetzt und zielt auf die Entwicklung eines
Softwaremoduls zur automatisierten Generierung von optimierten Kontrollsequenzen ab. Die VQE-
Gattersequenzen wurden, unter Bericksichtigung der sich stetig weiterentwickelnden Hardwareplattform, in
Sequenzen umgesetzt, die optimale Ergebnisse in Bezug auf Fehlerraten, Ausfihrungsdauer und bendétigte
Qubit-Anzahl liefern. Ein auf den im Rahmen von TV2.1 entwickelten Komponenten aufbauendes Softwaremodul
wurde implementiert, das Quanten-Schaltkreise in Gattersequenzen Uberfuhrt, welche auf der gegebenen
Hardwareplattform optimierte Ergebnisse erzielen. Im ersten Schritt wurde die Grundlage dafir gelegt, indem
eine Kombination aus Heuristiken fir die Suche und einem Katalog von Sequenzbausteinen entwickelt wurde.
Zudem wurde ein geeignetes Datenformat etabliert, das die Fahigkeiten und Randbedingungen der
Hardwareplattform angemessen reprasentiert. Die Verwendung einer Heuristik erlaubt auch bei Hochskalierung
der Anzahl Qubits nahezu optimale Operationssequenzen in geringer Laufzeit zu berechnen.

TV2.3

Das Ziel war die Implementierung und Durchfihrung von quantenchemischen Simulationen an einfachen
Modellsystemen, beispielsweise einfachen zwei-atomigen Molekilen. Die Funktionalitdt der kombinierten
Hardware-/Software-Plattform wurde verifiziert, und die Moglichkeiten der Plattform wurden durch eine
Charakterisierung der Fehlerraten sowie den direkten Vergleich mit state-of-the-art Arbeiten und
Computersimulationen bestimmt. Auf Basis der dargestellten Anwendungsbeispiele wurden von PennyLane
generierte Schaltkreise in optimierte Hardwaresequenzen uberfuihrt und auf der Plattform ausgefiihrt. Dabei
auftretende Probleme fiihrten zu notwendigen Korrekturen an den zuvor entwickelten Softwaremodulen. Die
Messergebnisse wurden ausfihrlich analysiert und mit Referenzen verglichen.



Das Ergebnis bestétigte die Leistungsfahigkeit der kombinierten Hard-/Software-Plattform und lieferte eine
detaillierte Spezifikation ihrer Méglichkeiten. Dariiber hinaus wurden kritische Punkte fir die Weiterentwicklung
identifiziert und erste Lésungsansatze daflir entwickelt. Die Universitat Mainz trug au3erdem unterstiitzend zu
TV1 von Covestro bei. Mainz beteiligte sich an der Erstellung des Whitepapers, insbesondere durch
Diskussionen zu Hardware und Hardware-naher Software mit den Projektpartnern. Mainz war federfihrend fur
den Abschnitt zur Machbarkeit mit aktueller und mittelfristig geplanter lonenfallen-basierter Quantenprozessor-
Hardware verantwortlich. Beitrdge umfassten die Gradienten-Suche und Optimierungsverfahren unter
Berucksichtigung realistischer Fehlermodelle sowie der mittelfristig erwarteten Fehler bei einzelnen
Prozessschritten der Quantensimulation. Dabei wurde speziell das Beispiel eines lonenfallen-basierten
Prozessors verwendet, ergénzt durch Input zur Skalierung der Messmethoden und Fehlerquellen mit der Gro3e
des Qubit-Registers. In Zusammenarbeit mit Covestro implementierte die Universitit Mainz
Anwendungsbeispiele gemaf Whitepaper und optimierte die Hardware-Ansteuerung fir spezifische Falle.

Wichtigsten Positionen des zahlenmaligen Nachweises

Die Vorkalkulation umfasste neben den weit Uberwiegenden Personalkosten noch Reisekosten. Die Kosten
wurden laut Projektplan ausgeschopft fur eine Doktorandenstelle, die sich der Implementation des Software-
Stacks und experimenteller Umsetzung widmete, sowie Reisen vorwiegend zu Arbeitstreffen mit den
Projektpartnern bzw. BMBF-Netzwerktreffen.

Notwendigkeit und Angemessenheit der geleisteten Projektarbeiten

Durch das Vorhaben wurde ein deutlicher Kenntnisgewinn erzielt, wie Computerchemie in der industriellen
Forschung angewendet wird und welche Fahigkeiten wichtig fur QC sind, um einen Mehrwert zu generieren. Die
dafir erforderliche langerfristige kontinuierliche Kooperation zwischen akademischen und industriellen Partner
ware ohne Forderung nicht mdglich gewesen. Damit steht die Forderung aus unserer Sicht in einem
angemessenen Verhaltnis zu den geleisteten Projektarbeiten und den erzielten Projektergebnissen.

Nutzen und Verwertbarkeit des Ergebnisses

Im Rahmen des Projekts wurden sowohl immaterielle als auch materielle Ergebnisse erzielt. Auf der
immateriellen Ebene konnte vor allem wertvolles Know-how aufgebaut und die Zusammenarbeit zwischen der
Industrie und der akademischen Forschung in Deutschland gestarkt werden. Die Partner entwickelten ein
deutlich besseres Verstandnis dafir, wie Computerchemie in der industriellen Forschung eingesetzt wird und
welche Anforderungen ein Quantenrechner erfillen muss, um einen Mehrwert zu schaffen. Es wurde deutlich,
dass in der industriellen Anwendung ein groRerer Bedarf an schnelleren Berechnungsmethoden besteht,
wahrend die Genauigkeit Uber das Niveau klassischer Rechner hinaus seltener im Fokus steht. Zudem wurde
klar, dass die Berechnung molekularer Eigenschaften jenseits der Energie fir die praktische Anwendbarkeit
computergestitzter Methoden essenziell ist — ein Aspekt, der in der akademischen Forschung bisher weniger
beachtet wurde. Covestro hat in diesem Zusammenhang mehrere Arbeiten verdffentlicht, die sich mit der
Entwicklung von Methoden zur Berechnung solcher Eigenschaften mithilfe von Quantenalgorithmen befassen.
Darliber hinaus wurde ein erheblicher Wissenstransfer zwischen den Partnern erreicht, insbesondere zu den
neuesten Quantenalgorithmen fur chemische Simulationen. Die enge Zusammenarbeit an gemeinsamen
Codebasen unter Versionskontrolle fuhrte zu einer Professionalisierung der Softwareentwicklungsféahigkeiten bei
allen beteiligten Partnern. Zusétzlich wurden sogenannte Device-Plugins fir die PennylLane-Bibliothek
entwickelt, die es ermdglichen, aus der Ferne quantenchemische Berechnungen auf den Quantenrechnern der
Universitat Mainz durchzufiihren. Zusatzlich wurden Device-Plugins erstellt, die Simulationen auf dem von der
Universitat Mainz gehosteten Simulator sowie mit der von Google entwickelten Fermionic Quantum Emulator
Bibliothek erlauben. Diese Plugins ermdglichen es, Quantenschaltkreise aus PennyLane — und damit auch aus
Covestros eigenem Quanten-Stack — heraus, zu simulieren. Damit wurde vom Mainzer Partner eine Infrastruktur
von bleibendem Wert geschaffen, die auch in zukinftigen Projekten von Covestro genutzt werden wird. Dies
erleichtert und beschleunigt die Zusammenarbeit der experimentellen Gruppen mit anderen Partnern aus
Wissenschaft und Industrie. Diese Schnittstelle wird erfolgreich eingesetzt in weiteren akademischen
Kooperationen.
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