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Oberflachliche Quantenkontrolle

Resonanz an einzelnen Spins realisiert in einem Rastertunnelmikroskop erlaubt
einen neuen Zugang zu deren Quanteneigenschaften

Philip Willke

Der Eigendrehimpuls oder auch Spin
von fundamentalen Teilchen wie Elek-
tronen ist ein Standardbeispiel fiir ein
quantenmechanisches  Zwei-Niveau-
System und bildet die Basis fiir mag-
netische Phanomene. Auch sind Ein-
zelelektronenspins in verschiedenen
Quantenarchitekturen die Basis fir
Quantenbits fiir Quantencomputer
und andere Quanteninformations-
experimente. Wenn Spins auf der Nano-
skala gentigend isoliert sind, kénnen sie
ihre quantenkohdrenten Eigenschaf-
ten relativ lange beibehalten. Jedoch
ist es dann oft ziemlich schwierig, ihre
Zustande zu messen und kohdrent zu
steuern.

In diesem Artikel stelle ich eine neu-
artige Methode vor, mit der sich ein-
zelne Spins auf atomarer Skala messen
und steuern lassen. Diese basiert auf
dem Rastertunnelmikroskop (Scanning
Tunneling Microscope, STM), das seit
fast vier Jahrzehnten Einblicke in die
Nanowelt erlaubt. Firr die erste Realisie-
rung erhielten Gerd Binnig und Hein-
rich Rohrer 1986 den Physik-Nobelpreis.

Salopp gesagt funktioniert die Ras-
tertunnelmikroskopie wie das Lesen
von Blindenschrift. Statt des Fingers
Jrastert” eine sehr feine Metallspitze
Uiber eine Oberfliche und regelt den
quantenmechanischen  Tunnelstrom
auf einen konstanten Wert (Abb. 1). Mit-
hilfe von Piezomaterialien ist dies so
prézise moglich, dass Bilder mit atoma-
rer Auflésung entstehen. Das eigentli-
che Messsignal ist hier der quantenme-
chanische Tunnelstrom. Dieser tritt auf,
wenn zwischen Probe und Spitze eine
elektrische Spannung anliegt und die

Der Artikel wurde zuerst im Heft 8/9 2022 des Phy-
sik Journals verdffentlicht und fiir diesen Abdruck
mit zusatzlichen Informationen aus dem Beitrag
In Resonanz — Atom fiir Atom von Philip Willke und
Andreas Heinrich (Physik Journal, Juli 2021, S. 39)
erganzt.
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Spitze durch Adjustieren des Abstan-
des sehr nah - auf GroBenordnungen
von einem Nanometer - an die Probe
gelangt. Dann kdnnen Elektronen von
der einen zur anderen Seite tunneln.
Durch Regelung des Tunnelstroms auf
einen konstanten Wert ldsst sich ein
Hohenprofil der Oberflache erzeugen.
Dies erlaubt es, Atome oder Molekiile
sichtbar zu machen.

Neben der Abbildung der Ober-
fliche kann das STM auch spektro-
skopisch zur Untersuchung lokaler

ZUSAMMENFASSUNG

Die Spinresonanz kommt in Kernspin-
tomografen und in Analysegerdten
in der Physik, Chemie und Biologie,
sowohl in Forschung als auch Indus-
trie zum Einsatz. Eine neue Methode
erlaubt Elektronenspinresonanz an
einzelnen Atomen und Molekilen in
einem Rastertunnelmikroskop und lie-
fert Einblicke in die Wechselwirkungen
zwischen Atomen, in die Dynamik ihrer
magnetischen Zustinde und in die
Eigenschaften einzelner Kernspins.

DOI:10.1002/vipr.202200796

elektronischer Eigenschaften der Ober-
flache eingesetzt werden. Dabei lassen
sich nicht nur lokale Zustandsdichten
am Fermi-Niveau untersuchen, sondern
auch beliebige andere Energieniveaus
- also auch solche, die durch Elektro-
nenspins hervorgerufen werden.

In diesem Artikel wollen wir uns
insbesondere auf den Spin von Ato-
men und Molekilen konzentrieren.
Um deren magnetische Eigenschaften
zu erforschen, kommen oft magneti-
sche Spitzen zum Einsatz, bei denen

Elektronenspins legen den Grundstein
fir verschiedene magnetische Pha-
nomene und bilden in unterschiedli-
chen Quantenarchitekturen die Basis
fir hochsensitive Sensoren oder auch
fir Quantenbits. Die hier vorgestellte
neue Methode gestattet es, einzelne
Spins auf atomarer Skala zu messen
und zu steuern. Dieser Zugang zu ato-
maren Quantenzustinden eroffnet
auch neue Ansétze in der die Quanten-
informationsverarbeitung.
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ABBILDUNG 1: Die atomar scharfe Spitze eines Rastertunnelmikroskops (a) dient dazu, Atome und Molekiile auf einer Oberflache sichthar zu machen
(b). In diesem Artikel geht es inshesondere um Eisen-Atome und Eisen-Phthalocyanin-Molekiile. Das magnetische Feld spaltet die Spinzustande
durch die Zeeman-Wechselwirkung auf (c, Inset). Durch eine magnetische Spitze lassen sich die Spinzustande der Atome auslesen und mittels

einer Radiofrequenzspannung V. durch Spinresonanz anregen (c). Bei diesen Messungen wird die Frequenz durchgefahren und die Anderung des
Tunnelstroms gemessen. Letzterer dndert sich, wenn der Spin sich durch Resonanz verandert.

der Tunnelstrom spinpolarisiert ist. Ein
generelles Problem spektroskopischer
STM-Messungen besteht darin, dass die
gemessenen Zustdande thermisch ver-
schmiert sind, da die Energie der ther-
misch angeregten Elektronen statis-
tisch variiert (Fermi-Dirac-Statistik). Um
die Energie-Auflosung zu verbessern,
finden die STM-Experimente daher
oft bei tiefen Temperaturen nahe des
absoluten Nullpunkts statt. Dies erlaubt
es, Energie-Zustande bis hinunter zu
mehreren hundert Mikroelektronenvolt
aufzulésen. Aber selbst das reicht hdu-
fig nicht aus, um schwache magneti-
sche Wechselwirkungen im Bereich von
Nanoelektronenvolt zu vermessen.

Hier helfen Spinresonanz-Techniken
wie Kernspin- oder Elektronenspin-
resonanz (ESR). Ihr groB3er Vorteil im
Vergleich zu spektroskopischen STM-
Messungen besteht darin, dass die
Energieauflosung um ein Vielfaches

SUMMARY

hoher ist. Das gelingt, da die Resonanz
die thermische Verbreiterung ,aus-
trickst”. Dazu wird eine elektromagne-
tische Welle mit exakt der Frequenz f
passend zum Ubergang eines mag-
netischen Zwei-Niveau-Systems ein-
gebracht. Fir einen einzelnen Elektro-
nenspin in einem magnetischen Feld B
bedeutet dies

hf, = gugB. @

Hierbeisind h das Plancksche Wirkungs-
quantum, ug das Bohrsche Magneton
und g der gyromagnetische Faktor.
Die linke Seite beschreibt die Energie
einer Mikrowelle mit Frequenz f,, die
rechte Seite die magnetische Zeeman-
Aufspaltung - beides muss zu einander
passen. Die Resonanz ermdglicht ener-
getisch hochauflésende Messungen
selbst bei Raumtemperatur. Auf diesem
Prinzip beruhen Magnetresonanzto-

Surface quantum control — Resonance on individual spins realized in a scanning tun-

neling microscope allows a new access to thei
Spin resonance is used in nuclear
magnetic resonance scanners and in
analytical instruments in physics, che-
mistry and biology, both in research
and industry. A new method allows
electron spin resonance on individual
atoms and molecules in a scanning
tunneling  microscope, providing
insights into the interactions between
atoms, the dynamics of their magnetic
states, and the properties of indivi-

© 2022 The Authors. Vakuum in Forschung und Praxis
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r quantum properties

dual nuclear spins. Electron spins lay
the foundation for various magnetic
phenomena and, in different quantum
architectures, form the basis for highly
sensitive sensors or even quantum
bits. The new method presented here
allows to measure and control indi-
vidual spins on an atomic scale. This
access to atomic quantum states also
offers new approaches in quantum
information processing.

mografen, diein vielen Krankenhdusern
zum Einsatz kommen. Allerdings ist es
bei konventionellen Resonanzmetho-
den notwendig, Uber sehr viele Spins
(~10" und mehr) zu mitteln, um ein
ausreichend grofles Signal zu bekom-
men.

Einer statt alle

Vor einigen Jahren gelang es erstmals,
die Rastertunnelmikroskopie mit der
Elektronenspinresonanz zu vereinen
(Abb. 1) [1]. Entscheidend hierfur war
das Einkoppeln von Radiofrequenzen
in ein Rastertunnelmikroskop [2] und
die Nutzung anderer STM-Techniken,
um die magnetischen Eigenschaften
der atomaren Spins vorzucharakterisie-
ren [3]. Das Rastertunnelmikroskop mit
seiner hohen Ortsauflésung erlaubte
es, einzelne Atome zu adressieren und
das Messsignal gentigend zu verstar-
ken fiir die Elektronenspinresonanz an
einem einzelnen magnetischen Atom
auf einer Oberflache. Hierbei wird eine
magnetische STM-Spitze tiber ein Atom
bewegt und zusdtzlich zur DC-Tun-
nelspannung Vg, eine Radiofrequenz-
Spannung angelegt, um den Spinzu-
stand des Atoms anzuregen (Abb. 1a).
Dieses befindet sich in der Regel auf
einer diinnen isolierenden Schicht aus
Magnesiumoxid (MgO) auf einem Sil-
bersubstrat. Fur die Anregung wird die
Frequenz der RF-Spannung durchge-
fahren. Wenn diese mit der Resonanz-
frequenz der beiden niedrigsten Spin-
zustande des Atoms Ubereinstimmt,
andert sich die Spinpopulation der
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ABBILDUNG 2: Neben dem makroskopischen Magnetfeld beeinflussen auch lokale Beitrage zum Magnetfeld die Resonanzfrequenz eines atomaren
Spins (a). Dies konnen beispielsweise benachbarte Atome sein, etwa die drei gezeigten Eisen-Atome (Inset). Abhéngig von der Spinorientierung eines
benachbarten Atoms (Grund- oder angeregter Zustand) verschiebt sich die Resonanz zu niedrigeren oder hoheren Frequenzen, wobei der Grundzustand
bei niedrigeren Temperaturen starker besetzt ist. Die Aufspaltung Af der beiden Resonanzen ist ein MaB fiir die Starke des magnetischen Feldes des
Nachbar-Atoms. Auch der Einfluss des Kernspins kann zu mehreren Resonanzen fiihren (b). STM-Abbildungen von verschiedenen Eisen-Atomen (rechts)
sehen auf den ersten Blick gleich aus. Sie zeigen aber ein ganzlich anderes Verhalten in den ESR-Spektren (links), da ein Isotop von Eisen einen mag-
netischen Kern (Eisen 57, Kernspin / = %2) besitzt. Durch die Hyperfein-Kopplung entsteht eine zusatzliche Aufspaltung der Resonanzen - fiir jeden

Kernspinzustand eine (orange Pfeile).

Zustande. Diese lasst sich direkt durch
eine Anderung des spinpolarisierten
Tunnelstroms auslesen (Abb. 1¢), da die
GroRe des Widerstands der Tunnelbar-
riere von der Spinrichtung des Atoms
abhangt. Dieser Tunnelmagnetowider-
stand findet sich in dhnlicher Form auch
bei planaren Tunnelbarrieren, beispiels-
weise zum Auslesen der klassischen Bits
in einer Festplatte. Der Aufwand lohnt

Eisenatom

Titanatom

sich: Denn die Energieaufldsung ist bei
der  Einzelatom-Elektronenspinreso-
nanz nicht mehr durch die Temperatur,
sondern nur durch die Linienbreite der
Resonanz begrenzt. Das fiihrt zu einer
Energieauflosung von etwa 10 neV -
statt 300 peV bei Temperaturen um
1 Kelvin. Dies bedeutet eine Verbesse-
rung um einen Faktor von mehr als 10%

zink

0 Af i fA

Alles doppelt sehen

Eine direkte Anwendung dieser neuen
Methode st es, einzelne Atome als Mag-
netfeldsensoren zu benutzen. Denn so
wie sich die Resonanzfrequenz durch
das makroskopische Magnetfeld ver-
andert, verschiebt sie sich auch durch
jedes lokale Magnetfeld in der Umge-
bung eines Atoms. In einem einfachen
Beispiel befinden sich zwei Atome nahe

b -daus [9]

ABBILDUNG 3: Die Magnetresonanz-Tomografie an einzelnen Atomen beruht darauf, dass auch die STM-Spitze ein magnetisches Feld generiert (a). Dies
erlaubt es durch Scannen iiber die Oberfldche bei konstanter Frequenz £, Resonanzen an bestimmten Positionen zu detektieren, wie hier fiir das zentra-
le Titanatom (b, c). Diese Rnderung lasst sich in drei Dimensionen ausdehnen, um die Wechselwirkung beider Spins zu kartografieren (d). Aus den Daten
leitet sich die magnetische Dipol-Dipol-Kopplung zwischen beiden Spinzentren auf der Nanometerskala ab.

Dezember 2022 Vol.34 Nr.6

© 2022 The Authors. Vakuum in Forschung und Praxis
published by Wiley-VCH GmbH

85U80| 7 SUOWWIOD 3AIKeaID 3|qeoljdde auy Aq peusenoh aJe saone YO ‘85N 4O Sa|nJ 10} Areiq18UIUQ /B UO (SUOTHPUOD-PUe-SWRYW0D" A 1M Afe.q 1 BU1|UO//SANL) SUORIPUOD Pue swiie | 8Ly 88S *[£202/20/Tz] Uo Ariqiauliuo A8|im ‘@1bojouyoe | 4 15Ul Bunsie Aq 96200220g 1dIAZ00T OT/I0p/wod A8 |imAreiq 1 pul|uoy/Sciy woj papeojumoq ‘9 ‘220z ‘¥St2zeST



beieinander (Abb. 2) [5]. Ein am ersten
Atom (Sensoratom) aufgenommenes
ESR-Spektrum besitzt zwei Resonan-
zen, die durch magnetische Kopplung
mit dem Nachbaratom entstehen,
abhdngig von dessen Spinzustand.
Da thermische Anregungen die Reso-
nanzen verursachen, ist neben dem
magnetischen Grundzustand (Spin up)
auch der erste angeregte Zustand (Spin
down) des Nachbaratoms besetzt. Die
Aufspaltung der ESR-Signale am Sen-
soratom entsteht durch magnetische
Dipolkopplung.  Abstandsabhéngige
Messungen zwischen Atomen zeigen
in der Tat ein r3-Potenzgesetz der Sig-
nalaufspaltung, das fur die magne-
tische Dipol-Dipol-Wechselwirkung
charakteristisch ist. Mehr noch: Durch
Fits der abstandsabhangigen Frequenz-
aufspaltung Af(r) lasst sich das mag-
netische Moment des Nachbaratoms
mit einer hohen Genauigkeit von rund
einem Prozent bestimmen.

Auf diese Weise gelang es, die mag-
netischen Momente verschiedener
Atome wie Kobalt, Eisen, Holmium und
Dysprosium ,remote’, also aus einer
Entfernung von ein bis zwei Nano-
metern, zu bestimmen [5, 6, 7]. Auf
ahnliche Weise ist auch der Kernspin
von Atomen nachweisbar [8] (Abb. 2b),
der ebenfalls dhnlich wie ein ,lokales
Magnetfeld” wirkt. Diese Hyperfein-
aufspaltung erlaubt Rickschlisse auf
die elektronischen und magnetischen
Eigenschaften des Atoms und beant-
wortet zum Beispiel die Frage, welches
elektronische Orbital den Grundzu-
stand bildet. Der Kernspin ist quasi ein
Spionim Atom, der viel Gber seinen Wirt
verraten kann.

Anwendungen im Spitzenfeld

Neben der magnetischen Kopplung
von Atomen auf Oberflichen erlaubt
es die Einzelatom-Elektronenspinreso-
nanz, die magnetische Wechselwirkung
mit der magnetischen Spitze zu ver-
messen [9]. Da sich magnetische Atome
auch am Ende der Spitze (Spitzenapex,
Abb. 3a) befinden, zeigt diese eine dhn-
liche Kopplung mit Atomen auf der
Oberfliche wie die Oberflaichenatome
untereinander. Jedoch kann sich die
Spitze kontinuierlich bewegen (auch im
Abstand zur Oberflache) — im Gegen-
satz zu den Atomen auf der Oberflache,

© 2022 The Authors. Vakuum in Forschung und Praxis
published by Wiley-VCH GmbH
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ABBILDUNG 4: Die Magnesiumoxid-Oberfliche (Topografie in a) zeigt sowohl einzelne Eisen-Atome
als auch FePc-Molekiile. Fiir Letzteres sind eine Detailaufnahme und die Struktur gezeigt (b). Auch
fiir die Spinresonanz-Messung auf einem FePc-Molekiil zeigt sich ein linearer Verlauf mit dem

Magnetfeld (c) gemaB Gleichung (1).

die auf diskreten Gitterpldtzen sitzen.
Oft lasst sich die Spitze daher als ein
zusatzliches magnetisches Feld Byp X,
y, z) beschreiben, dessen Starke Uber
seine Position und seinen Abstand zum
Atom auf der Oberflache justierbar ist.
In diesem Fall ist der Modus Operandi
auf interessante Art und Weise veran-
derbar: Fixiert man zum Beispiel die
Frequenz fund rastert mit der Spitze die
Oberflache ab, gerat der Elektronenspin
durch dasrichtige,, Spitzenfeld” in Reso-
nanz (Abb. 3). Das Spitzenfeld ist durch
unterschiedliche Positionen der Spitze
einstellbar, was den Abstand zum Spin
auf der Oberflache und das wirkende
Magnetfeld @ndert. Dies funktioniert,
weil es nach Gleichung (1) egal ist, ob
man die Frequenz f durchfahrt oder das
Magnetfeld. In der Tat wird in konven-
tionellen ESR-Experimenten o&fter das
(globale) Magnetfeld und nicht die Fre-
quenz verandert.

Durch Rastern des lokalen Spitzen-
feldes entstehen Bilder, welche die
Wechselwirkung zwischen dem Spin
auf der Oberflache und dem Spinclus-
ter (bestehend aus Eisenatomen) an
der Spitze kartografieren. Dies kann in
bis zu drei Dimensionen geschehen,
und zwar energetisch aufgeldst (Abb. 3c).
Diese Art der Magnetresonanztomo-
grafie ist konzeptionell die gleiche wie
die Kernspintomografie in der Medizin-
technik. Jedoch werden hier nicht Billi-
arden von Wasserstoff-Kernspins ange-
regt wie bei MRT-Aufnahmen unseres
Korpers, sondern es wird lediglich ein
Spinsystem auf der Oberflache in Reso-
nanz gebracht und die magnetische

Wechselwirkung mit einem zweiten an
der Spitze abgebildet.

Neben der rdumlichen Abbildung
der magnetischen Kopplung bietet ein
auf der Nanoskala wirkendes Magnet-
feld wie das der Spitze weitere Vorteile.
Zum Beispiel lasst sich Spinresonanz
auch in  Rastertunnelmikroskopen
ohne starke, in der Regel supraleitende,
Elektromagnete betreiben [9]. Zudem
erlaubt es das Spitzenfeld, intrinsische
magnetische Phanomene und Eigen-
schaftenin Abwesenheit eines externen
Magnetfelds zu untersuchen. AuBer-
dem ist es sehr wichtig fiir die Reso-
nanz. Daflrist—auch in konventioneller
Spinresonanz - eine zeitlich modulierte
Magnetfeld-Komponente nétig [10].
Einfache Abschatzungen zeigen, dass
die Beitrdge des Spitzenfeldes starker
sind als eine direkte Anregung durch
magnetische Dipolstrahlung. Das liegt
daran, dass der Einfluss des Spitzenfel-
des durch den geringen Abstand sehr
groB werden kann: bis zu Aquivalenten
von 10 Tesla [11], was um ein Vielfaches
starker ist als in einem gewdhnlichen
Krankenhaus-MRT.

Think Big: Vom Atom zum Molekiil

Bisher kam die Einzelspinresonanz in
einem Rastertunnelmikroskop haupt-
sachlich fur atomare Spinsysteme zum
Einsatz — mit einigen Vor- und Nach-
teilen. Zu den Nachteilen gehért, dass
einzelne Atome auf Oberflichen bei
hoéheren Temperaturen (>10 K) oft
anfangen, sich auf der Oberflache zu
bewegen. Auch sind atomare Spinsys-
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ABBILDUNG 5: Die kohdrente Manipulation einzelner atomarer und molekularer Spins geschieht
mittels gepulster Elektronenspinresonanz. Hierbei wird das Radiofrequenzsignal gepulst einge-
speist. Wahrend dieser Zeitspanne wird der Spin koharent vom Grund- in den angeregten Zustand
gedreht (a). Im Experiment treten Rabi-Oszillationen auf (b); der Strom adndert sich also fiir unter-
schiedlich lange Pulse. Dadurch wird das System in unterschiedlichen Superpositionen zwischen 0
und 1 detektiert. Fiir wachsende RF-Spannungsamplituden (unterschiedliche Farben) erfolgt diese

Rotation schneller.

teme sehr stark durch die Wechselwir-
kung mit dem Gitter der Oberflache
beeinflusst. Dieses erzeugt das Kris-
tallfeld um das Atom, also Ladungen,
welche die magnetischen Zustdnde in
ihrer Energie verschieben. Das Kristall-
feld ist vorab schwer einzuschatzen.
Beide Punkte sind weniger tragisch bei
magnetischen Molekiilen, also Mole-
kiilen mit typischerweise einem Atom
aus den Ubergangsmetallen oder den
seltenen Erden. Bei diesen wird das Kris-
tallfeld als ,Verpackung” fur das mag-
netische Atom quasi mitgeliefert - die
sogenannten Liganden des Molekiils.

b Quanten- |i]4/2) Austausch- -6) [6)
ﬁ%;‘%ﬁ WwW =
Sk : 1 [-172)
A V‘( "- "l

Gold-Kontakte Liganden-Spin
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Dieses GerUst, das hdufig aus Kohlen-
stoff, Wasserstoff und Stickstoff besteht,
lasst sich chemisch sehr genau desig-
nen. Dies erlaubt es, die magnetischen
Eigenschaften im Vorfeld gut einzustel-
len. Zudem ordnen sich Molekiile gerne
von selbst in gleichméaRigen Gittern an,
was sie daran hindert, sich auf der Ober-
flache zu bewegen. Damit sind potenzi-
ell geordnete magnetische Strukturen
mitihnen maoglich.

Den ersten molekularen Prototyp,
den meine Kollegen und ich mittels Ein-
zelspin-Elektronenspinresonanz  cha-
rakterisieren konnten, ist Eisen-Phtha-

Elektronenspin

8

Kernspin

&

locyanin (FePc). Vereinfacht gesagt
bleibt auch bei Spinresonanz auf einzel-
nen Molekiilen alles beim Alten (Abb.4).
FePc bildet ein sehr isotropes Spin-
1/2-System auf einer MgO-Oberflache
aus [12, 13]. Nicht zuletzt l3sst sich das
Zwei-Niveau-System des Spinzustan-
des kohdrent verandern. Dies erlaubt
es, beliebige Superpositionen zwischen
beiden herzustellen - eine Grundvor-
aussetzung fiir das wachsende Gebiet
der Quanteninformationsverarbeitung,
das in den letzten Jahren in anderen
Quantenarchitekturen an Fahrt aufge-
nommen hat.

Dass sich Superpositionszustande
auch fiir einzelne Spins auf Oberfla-
chen einstellen lassen, konnte in Expe-
rimenten mit gepulster Elektronen-
spinresonanz gezeigt werden (Abb. 5).
Hierbei wird lediglich fur eine kurze
Zeit von zehn bis zu ein paar hundert
Nanosekunden der Spin mit einem
Radiofrequenzpuls angeregt - anstatt
kontinuierlich (Abb. 5a). Dadurch rotiert
der Molekilspin kohdrent zwischen
dem Grund- und angeregten Spinzu-
stand. Als Resultat treten Oszillationen
zwischen den beiden Zustdnden auf
(Rabi-Oszillationen, Abb. 5b). Diese klin-
gen jedoch sowohl bei Molekdlen [12]
als auch bei Atomen [14] nach rund
100 Nanosekunden ab. Der Grund
hierfir ist die Wechselwirkung mit der
Umgebung, die gefiirchtete Dekoha-
renz. Denn bei jeder Kopplung mit der
AuBenwelt bekommt der Spinzustand
einen ,Schubs’, also einen Phasen-

C 1t
Aapps L
05hAiLE LY
P yEVy —
0300400
ko T r‘ A ABBILDUNG 6: In Bruchkontakt-Experimenten ist es
Eosyt ‘;5 Y i gelungen, die koharente Kontrolle einzelner Molekiile
=2 i i "r Vi L zu zeigen. Dabei wird das Molekiil zwischen zwei
200 400 Goldelektroden eingefangen, in diesem Fall ein
1F A A S Terbium-,Doppeldecker” Molekiil (a). Uber mehrere
o5HE % £ N !.’ Stufen, die jeweils iiber unterschiedliche magnetische
) f ‘-E' ‘Ir i Wechselwirkungen koppeln, lisst sich der Kernspin des

Molekiils adressieren. Diese Stufen bestehen aus einem
Quantenpunkt-Readout an den Goldelektroden, welcher
mit einem Liganden-Spin wechselwirkt, der wiederum
iiber Austauschwechselwirkung an den Terbium-
Elektronenspin koppelt. Dieser koppelt schlussendlich
mittels Hyperfeinwechselwirkung an die vier Niveaus
des Terbium-Kernspins (b). Durch diese verschachtelte
Adressierung bleibt die Koharenz der Kernspins lange
geschiitzt. Dadurch sind lange Koharenzzeiten in Rabi-
Messungen moglich (c) (blau: Ubergang +3/2 < +1/2;

griin: Ubergang +1/2 & -1/2, rot: -1/2 < -3/2).
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schub, der den Zustand unkontrolliert
beeinflusst. Gemittelt Gber viele Mes-
sungen klingt die Kurve ab. Fiir die ato-
maren Spins auf Oberflachen stellt die
Wechselwirkung mit Elektronen in der
Umgebung den dominanten Prozess
dar [15]. Dies betrifft insbesondere die
Tunnelstrom-Elektronen. Daher gilt es,
deren Einfluss so weit wie moglich zu
reduzieren.

Ein molekularer Quantencomputer?

Eine Alternative zum Verbessern der
Kohédrenzzeit besteht darin, Molekiile
mit komplexeren Eigenschaften zu
verwenden: Hier am Physikalischen
Institut und am Institut fir Quanten-
materialien und -technologien des
KITs versuchen meine Kollegen und ich
mit verschiedenen Methoden - inklu-
sive dem Rastertunnelmikroskop -,
die Quanteneigenschaften speziell
entworfener Molekiile zu kontrollie-
ren. Eine Klasse mit sehr interessanten
Eigenschaften sind Phthalocyanin-
Doppeldecker. Diese bestehen wie ein
Hamburger aus zwei Brotchenhilften
oben und unten (Phthalocyanine) und
einem Patty in der Mitte (Atom aus sel-
tenen Erden, Abb. 6). Ein beliebtes,, Patty”
ist hier Terbium. Mit diesen Moleki-
len lasst sich die Wechselwirkung der
molekularen magnetischen Zusténde
mit der AuBenwelt weiter reduzieren
und in mehreren Schritten entkoppeln
- verschachtelt wie Matroschka-Pup-
pen. Die Kernspins des Terbium-Atoms
bilden die eigentlichen Qubits, also die
innerste Puppe. Durch die Entkopp-
lung sind diese magnetischen Qubits
sehr langlebig und kénnen Uber einige
Minuten bestehen. Dies erlaubte es in
Bruchkontakt-Experimenten (Abb. 6),
Rabi-Oszillationen mit sehr langen
Kohdrenzzeiten zu realisieren [16]
und damit erste Quantenalgorithmen
umzusetzen [17].

Qubits auf Basis einzelner Molekiile
bieten weitere Vorteile zu anderen eta-
blierten Systemen: Zum einen sind sie
mit ungefdhr einem Quadratnanome-
ter pro Qubit deutlich kleiner als etwa
Qubits auf Basis supraleitender Schalt-
kreise. Zum anderen lassen sich in
einem Kernspin oft sogar mehr als zwei
Zustande nutzen: sogenannte Qudits
mit d Zustdnden - im Fall von Terbium
sindesd=4!

© 2022 The Authors. Vakuum in Forschung und Praxis
published by Wiley-VCH GmbH

Prinzipiell ist die Skalierung mole-
kularer Spin-Qubits kein Problem. Che-
misch sind viel grof3ere Qubit-Systeme
herstellbar und auf spezielle Bediirf-
nisse anpassbar [18]. Das Problem ist
vielmehr, dass die Quantenprozessoren
so klein sind, dass mehrere Spins nur
schwer einzeln zu steuern und auszu-
lesen sind. An dieser Stelle sollen die
Einzelspinresonanz und die hohe Orts-
auflésung des Rastertunnelmikroskops
nachhelfen!
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