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1. Introduccion

1.1. Computacién cuantica

El campo de la computacion es sin duda uno en constante progreso, gracias al continuo
desarrollo de nuevos componentes cada vez mas pequenos y rapidos. Pero este desarrollo tiene
un limite: a escalas muy pequenas los sistemas fisicos no obedecen correctamente las leyes de
la fisica clésica, pues aparecen efectos cuanticos que son irrelevantes en objetos macroscépicos.

Convertir este obstaculo en una oportunidad es el objetivo de la computacion cudntica.

El elemento béasico de la computacion cudntica es el bit cuantico o qubit. Un qubit no solo

)

puede estar en los estados ‘0’ y ‘1, como un bit clasico, sino que puede encontrarse en cualquier
superposicion arbitraria de ellos: ag x ‘0’ + a1 x ‘1’. La superposiciéon de estados hace que un
ordenador cuantico realice operaciones en paralelo de manera natural, lo que permite resolver
determinados problemas de manera mas eficiente: es posible disefiar algoritmos que utilicen la
superposicién de estados para transformar problemas NP (resolubles en un tiempo exponencial)
en problemas P (resolubles en un tiempo polinomial). Un ordenador cudntico puede por lo tanto
resolver problemas que un ordenador clasico no podria, como por ejemplo la factorizacion de

nimeros primos [Shor, 1997] o la simulacién de sistemas cudnticos [Feynman, 1982].

1.2. Moléculas magnéticas

Existen muchas posibles realizaciones fisicas de los qubits. La realizacién fisica en la que
se centra este trabajo consiste en espines electrénicos en moléculas [Aromi et al., 2016]. Estas
moléculas estdn formadas por un centro o core compuesto de uno o varios iones magnéticos,
rodeado de un conjunto de ligandos no magnéticos que permite colocar cada ion magnético en
una posicién especifica. Los iones del core tienen una alta anisotropia magnética: su energia
depende de la orientacion de su espin electrénico. Eligiendo dos de los estados de espin de un
ion magnético como ‘0’ y ‘1’ podemos codificar los estados de base de un qubit, y con varios de

ellos en el centro de la molécula seria en principio posible construir puertas légicas cuanticas.

Algunas propiedades interesantes de las moléculas magnéticas para su utilizacién como qubits
o puertas léogicas cudnticas son:

= Amplias posibilidades de diseno: La respuesta magnética de un ion depende de su
coordinacion, es decir, del niimero de iones vecinos y de su organizacion en el espacio. El
diseno de los ligandos permite colocar los iones magnéticos del core en distintas posiciones
y con distintas coordinaciones, lo que determina tanto la frecuencia de resonancia de cada
qubit en presencia de un campo magnético como las interacciones entre los diversos qubits.

= Asimetria entre qubits: En una puerta logica cuantica cada qubit tiene una funcién
diferenciada. En el caso mas sencillo, con dos qubits, uno funciona como qubit de control
mientras que el estado del otro qubit depende del estado del primero. Para conseguir esto
tiene que existir una asimetria entre los iones del core que permita distinguirlos, lo que
se consigue mediante el disefio apropiado de los ligandos de la molécula: una asimetria
estructural tiene como resultado una asimetria en la respuesta magnética de los distintos
iones [Luis et al., 2011].



» Equilibrio tiempo de operacién/decoherencia: Para que un sistema fisico pueda
realmente funcionar como qubit el tiempo que dura cada operacién sobre él debe ser
mucho menor que el tiempo que tarda el entorno en degradar su estado cudntico. Esta
degradacién (decoherencia) se debe principalmente a la presencia de espines nucleares en
los atomos de los ligandos y a la interaccién dipolar magnética con otras moléculas, efectos
que pueden reducirse utilizando is6topos sin espin nuclear y manteniendo las moléculas en
disoluciones o cristales diamagnéticos. Los tiempos de coherencia que pueden conseguirse
con estas técnicas alcanzan el milisegundo [Zadrozny et al., 2015], tiempo en el que los

espines moleculares pueden manipularse coherentemente.

2. Objetivo y método general

Una propiedad que no se ha conseguido obtener por el momento en las puertas con moléculas
magnéticas es poder desconectar la evolucién de los qubits que la componen. Es decir, tener la
posibilidad de controlar mediante un estimulo externo que los espines que componen la puerta
evolucionen de manera independiente o acoplados entre si. El objetivo de este trabajo es com-
probar si la molécula [CeErs] de la figura 1 puede realizar una puerta condicional Cz o Cpgase

con esta caracteristica.

Figura 1: Molécula [CeEr;| (izquierda) y su modelo equivalente (derecha). El efecto
de la interaccién J es un cambio en la diferencia de energia entre los estados del Cerio.

Esta molécula ha sido sintetizada por el equipo del Dr. Guillem Aromi de la Universitat de
Barcelona [Velasco, 2016]. Su férmula completa es [CeEra(L3)2(L4)2(H20)2py]NOs. Tiene un
core compuesto por tres iones 3+ magnéticos y de elevada anisotropia magnética (2 iones Er3+
y 1 ion Ce3*t), pertenecientes al grupo de los lantdnidos (4f). El core estd rodeado de ligandos

que colocan cada ion en una posicién especifica.

Los tres iones de la molécula son iones con degeneracién Kramers, y se comportan a baja
temperatura como espines efectivos S = 1/2. De esta manera, una rotacién 27 del ion central
(Ce?T) cambia la fase de la funcién de ondas del trimero en 7 (es decir, cambia de signo).
Diferentes rotaciones permiten introducir cambios de fase arbitrarios. La energia para que el
espin del ion Ce3" rote depende del estado de los dos iones Er®* de los extremos (qubits de
control) por medio de una interaccién J. En particular, solo si ambos se encuentran en el estado



|0) el ion Ce3T realiza la rotacién, como se representa en la figura 1 (derecha), mediante un
pulso con energia igual a la diferencia de energia entre estados del Cerio en esta situacion. Esta
propiedad permite hacer una puerta condicional, es decir, una puerta que realiza un cambio solo

si los dos qubits se encuentran en un estado particular.

Para estudiar cada componente de la puerta se realizan medidas de la imanacién, la suscep-
tibilidad magnética, el calor especifico y el espectro de EPR continuo de la molécula de [CeErs]

y otras dos moléculas derivadas de ésta:

» [CeLuy]: Misma estructura que la molécula [CeErs], cambiando los iones Er3* por Lu®*
(lutecio). El lutecio no tiene momento magnético. Con esta molécula se estudia el ion Ce3*
de la molécula [CeErs], que actiia como interruptor de la interaccién y realiza la operacién

de la puerta.

» [LaEry]: Misma estructura que la molécula [CeEry], cambiando el ion Ce?** por La®*
(lantano). El lantano no tiene momento magnético. Con esta molécula se estudian los
iones Er?* de la molécula [CeErs], que actiian como qubits de la puerta.

3. Técnicas experimentales

3.1. SQUID

Un SQUID (Superconducting Quantum Interference Device) [Repollés(1), 2016] es funda-
mentalmente un transductor de flujo magnético a voltaje, lo que permite medir la imanacién
M de una muestra. Su funcionamiento se basa en dos propiedades cuanticas de los materiales

semiconductores: la cuantizacion del flujo magnético y el efecto Josephson.

Figura 2: Instalacién del SQUID en el MPMS (izquierda) y esquema del anillo del
SQUID con las dos uniones Josephson (derecha). El esquema no esté a escala. El anillo

es mucho mayor en tamano que las dos uniones.

El SQUID estd compuesto de dos superconductores conectados por dos uniones Josephson en
paralelo, formando un anillo. Las dos uniones tienen practicamente la misma intensidad critica
I.. Si existe campo magnético, aparece un flujo magnético ¢ que atraviesa el anillo, haciendo
que la fase asociada a cada unién evolucione de forma diferente. La intensidad I. es entonces

funcién de ¢ y oscila con el flujo magnético con periodo ¢y (cuanto de flujo magnético).



Si el SQUID se polariza con una corriente externa I, > 2I., aparece un voltaje V en sus
extremos. La oscilacion en 1. da lugar a una oscilaciéon de V' que puede detectarse. La medida de
V' se realiza mediante un lazo de realimentacién que introduce un flujo externo ¢y proporcional

a V que se opone al generado por la muestra:

p+oy =0 = ¢o=—¢y xV (1)

De esta forma midiendo V' se mide el flujo magnético que atraviesa el anillo. La constante de
proporcionalidad G = ¢/V depende de la geometria del SQUID y es un pardmetro conocido.

Las medidas de imanacién se han realizdo en el MPMS (Magnetic Properties Measurement
System) del servicio de medidas magnéticas de la Universidad de Zaragoza. El MPMS es un
magnetometro comercial basado en el SQUID. La muestra se encuentra dentro de unas bobinas
superconductoras que acoplan su flujo magnético al anillo del SQUID.

Para distinguir la senal magnética de la muestra de otras del entorno existen diversos métodos:

= Medida DC: El MPMS aplica un campo magnético externo con un imén superconductor.
La muestra adquiere asi una imanaciéon M y genera un campo dipolar. Al desplazar la
muestra, el flujo magnético que genera en las bobinas superconductoras cambia y puede
ser detectado. Ademds, este flujo es distinguible de otros flujos externos. Con las medidas
de flujo magnético en varias posiciones el MPMS calibra la posicién de la muestra y mide
solamente en dicha posicion. Este proceso se realiza antes de cada medida individual de la

imanacién para unos valores de temperatura y campo externo determinados.

» Medida AC: El MPMS aplica un campo alterno h = hg cos (wt), con w/2m desde 0.01 Hz
hasta 1450 Hz. La imanacién resultante de la muestra y el flujo que genere en las bobinas
seran también alternos y distinguibles de los generados por el entorno. Este método sirve
para medir la respuesta lineal de la muestra: la medida AC es lo més parecido a medir la
susceptibilidad magnética del sistema.

El equipo tiene una sensibilidad de 10~7 emu, puede generar campos de hasta 5 T y puede medir
en un rango de temperaturas entre 1.9 y 400 K. Para poder medir atemperaturas tan bajas se
utiliza un refrigerador de 3He.

3.2. Medida de la capacidad calorifica

La capacidad calorifica de un sistema se define como la derivada de la energia interna respecto

de la temperatura:
dU

C= =T (2)
Aplicando un campo magnético externo su valor contiene informacion de todos los niveles
energéticos del sistema en conjunto, y de su comportamiento con la temperatura. En un cluster
molecular, como las moléculas que se estudian en este trabajo, los desdoblamientos de los niveles
magnéticos producidos por el campo son del orden de 1 K. Esta temperatura puede conseguirse

enfriando la muestra con Helio liquido y usando una sonda con un refrigerador de %He.



La medida de C puede realizarse también sin campo aplicado. En esta situaciéon no hay
perturbacién magnética externa en el sistema y se obtiene informacién sobre las interacciones
entre los niveles magnéticos. Esto no es posible en medidas de imanacién, en las que es necesario

aplicar un campo externo.

TERMOMETRO CALENTADOR
RESERVORIO O PORTAMUESTRAS

BANO TERMICO ||

HILOS
| CONDUCTORES

Figura 3: Foto (izquierda) y esquema (derecha) del calorimetro utilizado.

Para medir la capacidad calorifica de una muestra magnética se utiliza un calorimetro es-
pecifico para medidas a baja temperatura [Evangelisti et al., 2006]. La muestra se coloca en
un portamuestras (disco de zafiro), en contacto térmico con un calentador y un termémetro
integrados. El portamuestras estd conectado a un reservorio térmico mediante cuatro hilos de
oro, buenos conductores tanto térmicos como eléctricos, que se modelan con una conductividad
efectiva K7 entre el portamuestras y el reservorio. El calorimetro mide la suma de la capacidad
calorifica de la muestra y su propia capacidad calorifica (Cealorimetro):

Ctotal = Cmuestra + Ccalorimetro (3)

La capacidad calorifica del calorimetro, sin la muestra, es la suma de la capacidad calorifica del
portamuestras, del calentador y del termémetro. Para obtener Cioia se introduce una cantidad
controlada de calor Q(t) en el sistema a través del calentador, que en parte se invierte en
aumentar la temperatura 77 (t) del calorimetro y la muestra y en parte se conduce por los hilos
hasta el reservorio térmico (con temperatura constante 7p):

% dT(t)

dt dt

Dependiendo de la forma de Q(t) se consiguen distintos métodos de medida. En este trabajo se

— Ciotal + K1 [T1(t) — Ty (4)

ha utilizado el método de relajacion, en el que Q(t) se introduce con potencia constante py a
partir de un tiempo t = tg:

QO ot~ 1) o)

Donde 8 es la funcién escalén. La solucién de la ecuacion 4 con la condicién de la ecuacién 5 es
una disminucién exponencial de la diferencia entre T4 (t) y Tp, a partir de la cual puede obtenerse
Cliotal al estar relacionada con tiempo de relajacién 7 del proceso:
1)~ Ty = Poettowim o g G oo (6
1 1
Donde K; es una magnitud calibrada. Conociendo Cgaiorimetro S€ Obtiene a partir de Cigtar la
capacidad calorifica de la muestra Cryestra. Midiendo ademads el nimero de moles N de la muestra

se define el calor especifico molar c:

Cmuestra
e (7)

o
Il



3.3. EPR continuo

El estado fundamental de un ion o un compuesto se desdobla bajo un campo magnético
H=H: por efecto Zeeman, asi como por otras interacciones como la interaccién hiperfina o la
interaccién de canje. La resonancia paramagnética electrénica (Electron Paramagnetic Resonan-
ce, EPR) es una técnica experimental que permite obtener informacién de la muestra estudiando
este desdoblamiento. Para ello se inducen transiciones de electrones entre los niveles desdoblados
enviando fotones de determinada energia hv fija, en el rango de las microondas. Realizando un
barrido en H, cuando el desdoblamiento entre niveles coincide con hv los fotones de microondas
son absorbidos por la muestra si la transicién es permitida, y colocando un detector tras la mues-
tra se detecta esta absorcion y por lo tanto las transiciones permitidas del estado fundamental.

Field modulator

s

PLANO XZ

Isolator Directional
= coupler

p_ Resonont 4 []
[

[ﬁ Detector
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® Sample

Monitoring
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Figura 4: Esquema de un espectrémetro de EPR [Wertz, 1972] y de la cavidad re-
sonante. La fuente de fotones de microondas se denomina klystron. La onda de microondas se

confina en una guia de ondas rectangular que conecta las distintas secciones.

La muestra a estudiar se coloca en una cavidad resonante rodeada de un electroimén (figura
4, izquierda). El electroiman produce dos campos: un campo estatico Hpc, que juega el papel
de H, y una pequena modulacién oscilante hq.. La transicién la realiza el campo magnético de
la onda de microondas del fotén que, en el punto de la muestra, debe encontrarse en el plano
perpendicular a los campos Hpc v hae que desdoblan los niveles (figura 4, derecha). Utilizando
solamente Hpc los picos de absorcién que se observan son demasiado anchos. Para conseguir
mas resolucién es por lo que se introduce el campo hg., que permite medir la variacién de la
absorcion para cada valor de Hpc. De esta forma se calcula la derivada de la absorcién en
cada punto, y los maximos de absorcién detectados se convierten en ceros, consiguiendo asi una

precisién mucho mayor (figura 5).

Abs dAbs

aHT J

HDC

Figura 5: Medida de los picos de absorcién del espectro de EPR.

Las medidas de EPR continuo se han realizado con el espectrometro de EPR del ICMA, con
la colaboracién del Dr. Pablo Alonso.



4. Trabajo tedrico

4.1. Iones con degeneracién Kramers

Los tres iones magnéticos presentes en la molécula [CeEry] (ver seccién 2) son iones con
degeneracién Kramers [Abragam and Bleaney, 1970]. Los iones con degeneracién Kramers tienen
un momento angular total J semi-impar (1/2, 3/2, 5/2...) y su esquema de niveles energéticos
consiste de J + (1/2) dobletes de niveles debido a la simetria de inversién temporal (a campo
magnético nulo). Estos dobletes se denominan dobletes Kramers. Por esta simetria los niveles
de cada doblete son conjugados temporales: cada uno puede obtenerse a partir del otro a partir
del operador inversién temporal T de la degeneracién Kramers, que cumple 72 = —1.

Aplicando un campo magnético la diferencia de energia entre los niveles de un doblete puede
sintonizarse para hacerla coincidir con la frecuencia de una radiacién externa (microondas). Es
posible asi inducir transiciones resonantes entre los estados ‘0’ y ‘1’ de un qubit si éstos se asocian
con los estados del doblete Kramers fundamental del ion.

4.2. Hamiltoniano de las moléculas

La descripcion completa del sistema de los tres iones magnéticos de la molécula y sus interac-
ciones con el entorno es complicada (ver Anexo I), y no aporta informacién realmente necesaria
para el problema que se trata en este trabajo. Para el correcto funcionamiento de la puerta
l6gica cudntica solo interesa que cada ion magnético del core tenga un doblete como estado fun-
damental, lo cual se consigue usando iones Kramers. Si ademaés el primer nivel excitado de estos
iones tiene una energia mucho mayor, el esquema de niveles de cada ion puede simplificarse al
doblete fundamental con espin efectivo J = S = 1/2. El efecto del campo cristalino se introduce
como una reorientacién del momento magnético u, para lo que se define un tensor geg efectivo,

diagonal en la base de los ejes principales de la molécula (z, g, 2):

Heff = UB (geﬂg> : ﬁ = UB (ngeff,xsm + Hygeﬁ,ysy + Hzgeff,zsz) (8)

Considerando los tres iones de la molécula:

Ho=HY" +HED + HE? (9)

[S)

Por 1iltimo, si se introducen las interacciones entre el ion magnético central (Ce®) y los iones
de los extremos:

H=Hy—2J (§<Ce> . §Er.1) | G(Ce)  Gi(Er, 2)) (10)

Ce) del Ce®t y el espin efectivo de los iones de los

Donde J es el acoplo entre el espin efectivo St
extremos. Los autovalores de este hamiltoniano pueden obtenerse numéricamente. Sin embargo,
es posible obtener expresiones analiticas simplificando el modelo. La anisotropia magnética en
tierras raras es habitualmente grande y da lugar a un valor principal geg , mayor que los otros
dos (eff,» > Geff,x+ Jeft,y); POr lo que es razonable considerar como primera aproximacién al
problema tnicamente la tercera componente de espin de los iones. El hamiltoniano resultante
es:

H = upH, [g(Ce)S(Ce) +9£2 (SgEr,l) + S 2))} — 2759 <S§Er,1) + g 2)> (11)

eff, 2~z



Con S, = +1/2. Se ha considerado que gé?;l) = gégrf) = gégrz. En esta aproximacion, el doblete

fundamental tiene un valor de m; determinado. El valor de gef . de cada ion, que describe la
interaccién Zeeman en la representacién de espin efectivo S = 1/2, debe cumplir por lo tanto:

Geff 25> = gylmy| = gemr,» = 29.7/m | (12)

Donde |my| < J y ademds es un ntiimero semi-impar al ser iones Kramers. Los valores de g; y

J para los iones Er3t y Ce3* son conocidos:

g5 | J
Er3t | 6/5 | 15/2
Ce3t | 6/7| 5/2

Los autovalores del hamiltoniano de la ecuacién 11 son los niveles de energia de la figura 6,

en la que se han definido las energias £(ce) ¥ €(gr) como:

(Ce (Ce) |

Er Er
g(ce) = uBH.g; Nm ) e = nnH.gY () (13)

+ 2e@n + [ Ecey — ]
+ 2¢@n — [ &ce) 7]

+ E(Ce) (deg = 2)

— E(Ce) (deg = 2)

»{) — 2&@n T [ ey T/ ]

—2&@n — [ Ece) T/ ]

Figura 6: Autovalores del hamiltoniano de la ecuacion 11. Se ha tomado para este esquema
un valor positivo de J (canje ferromagnético) y menor que el desdoblamiento de los dobletes

fundamental de los iones (J < €(ce) s €(Er))-

4.3. Calculo de magnitudes fisicas

Con los niveles de la figura 6 la funcién de particion Z del sistema queda:

Z = 4{ cosh (Be(ce)) [1 4 cosh (28egy)) cosh (BT )] + sinh (Bece)) sinh (262 (gy)) sinh (ﬁj)}
(14)
Donde 8 = (kgT)~!. Esta funcién de particién no es factorizable, salvo si se desprecia alguna

interaccion:

= Tones libres (J = 0):

Z(g=0) = 4cosh (Be(ce)) [1 + cosh (25E(Er))] = 8 cosh (Be(ce)) cosh2(55(Er)) (15)
» Campo aplicado nulo (H, = 0):

2, =0y = 4[1 +cosh (BT)] = 8cosh?(BJ) (16)

10



Dependencia angular

Las muestras que se han medido estdn formadas por cristales pequenos, por lo que los mo-
mentos magnéticos de los iones de las moléculas estan distribuidos aleatoriamente. Un momento
magnético orientado en un dngulo # respecto de la direccion del campo aplicado H = H h siente
por lo tanto un campo efectivo H. = Hcosf 3.

=9

M((—))T
0 X

=

-

X

Figura 7: Esquema de la orientacién relativa entre M y H para un angulo 6.

Imanacién y susceptibilidad magnética

El SQUID mide la imanacién en la direccién del campo aplicado (f[ ). Utilizando la aproxi-

macién de iones libres, la imanacién molar en esta direccién es:

OF(g=0)
M —oy=Np————=
h,(J=0) A OH
Donde F = —kgT In Z es el potencial de Helmholtz. Desarrollando la expresién:

My, (7=0) = Napn |95 1m ™) tanh (82 co)) + 295 m™| tanh (Be )| cos0 (17)

La expresion de la susceptibilidad magnética molar se deduce de M}, (7—0):

(Ce) (Ce))2 (Er), (Er)\?2
X _ Mh g0 :NA’“‘QB (gJ " > +2<g‘] il ) cos %0 (18)
h,(J =0) OH kgT | cosh?(Be(ce)) cosh?(Begr))

En el caso de la susceptibilidad inicial (H = 0): £(ce) = €(mr) = 0. La expresién 18 se reduce
entonces a tres leyes de Curie:

Napd (Ce)  (Ce)\2 (Er) (Er)\2
<Xh,(j=0)}H:0>:3kBT <9J my ) +2(9J my ) (19)

El articulo [Bartolomé et al., 2012] presenta un refinamiento de la ecuacién 19, en el que se
tiene en cuenta el primer doblete excitado ademads del doblete fundamental de cada ion. Dado
un doblete Kramers, una posible base es el par de estados conjugados {p, Ty}, donde T es el
operador inversién temporal de un sistema con degeneracién Kramers (72 = —1). Cuando un par
de dobletes Kramers separados por un gap de energia A es sometido a una perturbacién impar
temporalente V (TVT~! = —V) que es el acoplamiento del sistema a un campo magnético de
magnitud B, usando la férmula de Van Vleck con los niveles de energia resultantes se obtiene:

2 2
Go oGOl asemn o [ Co _5Ch ) —asemn
T - A T A

eA/(2ksT) | o—A/(2ksT)

X =DNa (20)
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Donde los G; son elementos del operador G, que se define a partir de V: V = G - B. G mide
la separacion entre los niveles del doblete fundamental por unidad de campo magnético externo
debida a la perturbacion de éste, y Gy es su andlogo en el primer doblete excitado. G2 mide
la separacién adicional al gap A que aparece entre los dos dobletes debido al campo magnético

(efecto de segundo orden).

Es interesante considerar la situacién en la que el gap A es grande (A > kpT'). En estas
condiciones hay dos contribuciones a la susceptibilidad: una sigue una ley de Curie (susceptibi-
lidad del doblete fundamental) y puede compararse con el valor al que satura la susceptibilidad
de la ecuacion 18, y la otra es una susceptibilidad xyv, (mo1) independiente de la temperatura

(paramagnetismo de Van Vieck).

Na
X ?BTG% + XVV, (mol) (21)
Con: ( )2 a2
gym 2Na
Gi = (ugymy)?{cos ) = MB# y XVV, (mol) = le (22)

Midiendo xvv = NXxvv, mol) (donde N es el nimero de moles), determinando m; y sustituyendo
sus valores en la ecuacion 20 se obtiene una expresién de Van Vleck con solo dos parametros a
determinar (Gi y A):

2
Na(uBgsmy)® 4 XVV ) A/keT) NaGy _ xwv e~ A/ (2ksT)
3kgT N kgT N
X = AT oA/ T) (#3)

Si el gap A es lo suficientemente grande la contribucién de Gi es despreciable, por lo que el

ajuste de la expresiéon 23 permite estimar A.

Calor especifico

La energia interna molar del sistema se obtiene de la funciéon de particiéon como:

o(In 2)
=—N. 24
u A8 (24)
Recordando la definicién del calor especifico molar (ecuaciones 2 y 7):
ou Oud ou 9*(ln 2
L N A (25)

C=—=—— = — 7
or  0poT ap 023

Donde u = U/N, siendo N el nimero de moles. La expresién anterior puede adimensionalizarse

con la constante R = Npkp. Para las medidas sin campo se obtiene la siguiente expresién con

la aproximacion de campo nulo:

1 2
(R =TT T e 26)
R/ (H.=0) k§T? 1+ cosh(BJ)
En el caso contrario, con campo muy alto, es razonable despreciar J frente a las energias de los
iones libres (dependientes del campo). Utilizando la aproximacién de iones libres la expresién
para el calor especifico queda:
(Ce)  (Ce)\? (Er) _ (Er)\?
(£) i | (57 m5™)" (0 mi)
(7=0)

2
= 2
R kT2 | cosh?(fBece)) * cosh 2(Begy)) cos™0 (27)
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4.4. Puertas logicas cuanticas: C; y Cpgase

Las puertas Cz y Cpgasg (control-Z y control-fase) son dos puertas que introducen una fase
7y 7/2 respectivamente entre dos los dos qubits de la puerta en funcién de sus valores iniciales.
Se define una base del espacio producto tensorial de los espacios de los dos qubits formada por
el producto tensorial de sus respectivas bases: |ij) = |i) ® |7), con 4,7 = 0,1. En esta base las

puertas Cyz v Cpgasg actian de la siguiente forma:

00) = |Cz|— [00) 00) = |Cprase |~ 00)
01) = |Cz|— [01) 01) = |Cprass |~ 01)
10) = |Cz|— [10) 110) = |Cprass | — 110)
11) = |Cz|— —|11) 11) = |Cprass | — ¢™?|11)

Implementacion

Introduciendo los niveles del interruptor de la puerta (|a), con a = +, —) la base completa
es la formada por los |iaj) = |i) ® |a) ® |j). La energia necesaria para realizar la rotacién del
ion Ce3* depende del estado de los iones Er3* por medio de la interaccién J (esquema de la
figura 6). Para implementar las operaciones Cz y Cpgasg con esta rotacién del ion Ce3t hay

varias opciones:

» Un pulso resonante 27: Se envia un pulso resonante con la transicién [0 — 0) — |0 + 0)
que, al producir una rotaciéon completa del interruptor, cambia el signo de la funcién de

ondas e implementa la puerta C.

» Un pulso semirresonante 7: Se envia un pulso semirresonante con la transicién [0 — 0) —
|0 4+ 0). El pulso semirresonante tiene una energia ligeramente distinta a la de la resonan-
cia. Esta diferencia se denota por 6. Al realizar la transiciéon con este pulso aparece una
fase ¢:

0
o= (1~ Zrm) )
Donde G es el elemento de matriz entre los dos estados |0 — 0) y |0 + 0). Si § es cero el
pulso es resonante y se obtiene que ¢ = 7, es decir, una puerta Cyz. De esta manera se
consigue una puerta Cyz con un unico pulso resonante con la transicién. Si se conoce G
puede enviarse un pulso semirresonante con § = \/4/3G (¢ = m/2) para implementar la

puerta CpyasE.

Requisitos

= Interaccién de canje J ~ [, significativa, necesaria para la transicién que realiza la ope-
racion de la puerta: la frecuencia correspondiente a la operacion de la puerta debe poderse
distinguir en funcién de los estados de los dos qubits de control de la puerta (iones Ce3T),
de manera que pueda enviarse un pulso que realice la transicién entre niveles solo si estos

qubits se encuentran en el estado 0 (ver figura 1, derecha).

» Componentes geff z ¥ Geft,y del tensor geg distintas de cero, pues si la transicién se realiza
mediante EPR el campo magnético resonante tiene que estar en el plano perpendicular al
campo magnético (direccién 2) que desdobla los niveles (ver seccién 3.3).
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» Existencia de un pequena interaccion de canje perpendicular /|, asociada a las componen-
tes x, y de espin. Esta interaccién es necesaria para implementar rotaciones independientes
de los qubits, pero debe ser lo bastante pequena como para que el modelo simple en z que
se ha utilizado sea razonable:

0< |70 < |98 — gl |upH, (29)

» Elemento de matriz no despreciable entre los estados 0 y 1 de cada qubit (es decir, los
estados del doblete fundamental de cada ion).

= Ion interruptor de la puerta sin momento magnético nuclear. El ion Ce3*t de la molécula

[CeErs] cumple esta condicidn.

5. Estudio del interruptor de la puerta - [CeLus]

En este apartado se estudia la molécula mas sencilla, [CeLusg] (peso molecular p,, = 2213
g/mol), que contiene solamente un ion magnético: el interruptor de la puerta (Ce37).

5.1. Imanacion y susceptibilidad magnética

Se realizan en el SQUID medidas de la imanacién M en funcién del campo aplicado (de 0
a 5 -10* Oe) a temperatura fija y en funcién de la temperatura (de 2 a 300 K) a campo fijo. A
partir de esta dltima, para un amplio rango de temperaturas, puede obtenerse la susceptibilidad
magnética x dividiendo la imanacién M entre el campo aplicado H. Es interesante ademaés
representar el producto 7', pues por la ley de Curie (xy oc T~!) es una cantidad que depende
poco de la temperatura y aporta informacion sobre el momento magnético y, por tanto, sobre

el estado fundamental del ion.

3,51 -
o Experimental, m; ¢ = 3/2 o Experimental AC, m; ¢, = 3/2
30 Teorica, M cq) = 3/2 04 e Experimental DC, m; ¢, = 3/2
' ] Tedrica, M, ) = 3/2
= —— Van Vleck Alkg=210K
= 25
o = ° 1S
1S )
; 2,0 T=2K °
g R X
(]
3
™ L]
© 15+ . £
= T=5K © =
£ o g
= 1,04 @ =
° R
0,54 B
0.0 . . . r 01 S .
0 1 2 3 4 5 1 10 100
H (10* Oe) T (K)

Figura 8: Imanacién (izquierda) y producto x7'a H = 1000 Oe (derecha) de la molécu-
la [CeLuy].

La molécula [CeLug| no tiene los qubits de la puerta, por lo que se espera que no exista
interaccion J. En esta situacién es posible utilizar la aproximacién de iones libres para la
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imanacién (ecuacién 17) y la susceptibilidad (ecuacién 18). Con esta expresién se generan las

curvas tedricas.

El protocolo experimental que se ha seguido con las medidas magnéticas de las muestras se
detalla en el anexo II. Con este protocolo se obtiene mj(ce) = 3/2, y del ajuste de xT a la
expresion de Van Vleck (figura 8, derecha) se deduce un gap de energia A(Ce)/ kg ~ 210 K con
el primer excitado. Estos valores de m ;(ce) ¥ A(ce) /kp estan de acuerdo con los obtenidos para
el ion Ce?T en un dimero ErCe [Repollés(2), 2016]. Con un gap de energia tan grande se espera
que solo el doblete fundamental esté poblado a baja temperatura y que el efecto de los dobletes
excitados sea despreciable. La contribucién del campo magnético a este gap es pequena, pues el

valor de yyy es despreciable (ver anexo II).

5.2. Calor especifico

Para medir la capacidad calorifica de la muestra hay que fabricar con ella una pequena pastilla
que se coloca en el portamuestras del calorimetro. El método de medida es el de relajacion,
descrito en la seccion 3.2, y se realiza en el rango de 0.3 K a 20 K.

Midiendo la masa de muestra (obteniendo asi el nimero de moles) puede obtenerse el calor
especifico molar (ecuacién 7). Sin embargo, para poder colocar la pastilla en la muestra hay que
utilizar una pequena cantidad de grasa, lo que introduce un error en la medida de la masa. Por
ello se estima el nimero de moles ajustando los maximos experimentales con los de las curvas

tedricas. El cdlculo, para todas las moléculas, se encuentra en el anexo III.

H = 10000 Oe H = 20000 Oe
e Experimental .0° e Experimental .0°
104 Tedrfca, my ce) = 3/2 o 104 Teér!ca, my ey = 3/2 o*
Tedrica, m ) = 5/2 1* Tedrica, m ) = 5/2 e
Debye, Tp = 30.95 K . Debye, Tp = 30.95 K .
L L
L] L]
o i x .
~ (] -~ L[]
o 14 ° (&) 14 )
° L
° L]
L]
L
“‘-\ao'
T T

10
T(K) T(K)

Figura 9: Calor especifico de la molécula [LuCes] ,

Es posible utilizar la aproximacién de iones libres para el calor especifico molar (ecuacién 27)
de la molécula [CeLug|, de la misma forma que se ha hecho para las medidas magnéticas. Con
esta expresion se generan las curvas tedricas. A campos intermedios, con H ~ 5000 Oe (ver
figura 9, izquierda), la medida del calor especifico confirma que un valor m ey = 3/2 ajusta
mejor los resultados que m j(ce) = 5/2. Sin embargo, al aumentar el campo ninguno de los dos
valores ajusta bien los resultados experimentales (ver figura 9, derecha), lo que sugiere que el
modelo simple que se ha considerado es insuficiente en el caso del ion Ce3*t. Esta discrepancia
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entre los resultados experimentales y el modelo a campo alto también se observa en la medida

de la imanacién (figura 8, izquierda).

5.3. EPR continuo

La medida del espectro de EPR continuo del ion Ce3* es fundamental para comprobar si la
transicion entre sus dos estados, que realiza la operacién de la puerta légica, es posible. Uno de
los requisitos de la molécula para poder implementar la puerta es que las componentes geff z ¥y
geff,y del tensor geg sean distintas de cero (ver seccién 4.4). Mediante el ajuste del espectro de
EPR con el programa EasySpin es posible obtener los valores de geff ¢, geff,y Y Jeff,2-

Experimental
Teodrico gegy = ety = 1.7, Qe = 2.1

T T T T
200 400 600 800
H (mT)

o -

Figura 10: Espectro de EPR de la molécula [CeLuy].

El espectro se ajusta con los valores de la figura 10 (geff z = geff,y = 1.7 ¥ gesr,» = 2.1) salvo por
el pico negativo en la parte izquierda. Este pico no puede ajustarse, pues no deberia aparecer en
una medida en polvo, y probablemente se deba a un pico del fondo. Se cumple por lo tanto que
las componentes geft z ¥ geft,y N0 son nulas, pero el hecho de que sean comparables a g, , indica
que el modelo sencillo propuesto en la ecuacién 11 es incompleto. El efecto de estas componentes
no nulas es introducir una mezcla de estados que explica la discrepancia a campo alto (donde
el efecto es mas apreciable) entre el modelo puramente uniaxial considerado y las medidas de
imanacion y calor especifico molar.

A pesar de que el modelo no sea valido, a campo bajo ofrece unos resultados aceptables con la
posibilidad de realizar desarrollos analiticos sencillos. El valor de m se obtiene a partir de gef .
con la ecuacién 12 (recordando que g JCe) = 6/7): mSCe) = 1.225, valor coherente con el hecho

de que el mejor ajuste al modelo en z con m Jce semi-impar se obtenga para un valor 3/2.

6. Estudio de los qubits de la puerta - [LaEr,]

En la molécula [LaErsy], de peso molecular p,, = 2197 g/mol, se ha sustituido el ion Ce?*
por un ion La3* sin momento magnético: mSLa) = gSLa) = 0. Por lo tanto la molécula [LaEr;]

permite estudiar las propiedades de los iones Er3T que actian como qubits de la puerta.
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6.1. Medidas magnéticas

Se realizan las mismas medidas en el SQUID que para la molécula [CeErs]. Esta molécula
no tiene el interruptor de la puerta, por lo que se espera que no exista interaccion 7. Es valida
por lo tanto la aproximacién de iones libres para la imanacién y la susceptibilidad, tal y como
se ha hecho en el caso de la molécula [CeLus)].

26_- e Experimental DC, m g, = 11/2
Teodrica, m; g, = 11/2
24__ Van Vleck (Curie, m; g, = 11/2)
= E 224 Van Vleck (Tedrica, m; g, = 11/2)
2 8 0] ﬂ
3 = ®
S X
d 3
5 £
= L
2 B kg=77K
= =
=
L o Experimental
Tedrica (M g, = 11/2)
0 1 T T T T T T T
0,0 0,5 1,0 15 2,0 2,5 1 10 100

H/T (10* Oe/K) T (K)

Figura 11: Imanacién (izquierda) y producto x7 a H = 1000 Oe (derecha) de la
molécula [LaEr;].

En el anexo II se estima el valor de m ; (g), obteniendo mE,Er) = 11/2. Realizando el ajuste de

Van Vleck de la susceptibilidad (ver figura 11, derecha) se estima un gap de energfa A g, /kp ~
77K con el primer excitado, y por lo tanto se espera que el efecto de los dobletes excitados sea
pequeno pero mas apreciable que en el caso del ion Cet. Estos valores de m (Er) ¥ A(Er) 1O
son los mismos que los obtenidos en un dimero ErCe [Repollés(2), 2016], pero tampoco son muy
distintos: la geometria de la molécula es diferente e influye en el resultado, pero no lo cambia
demasiado.

La féormula de Van Vleck ecuacion 23 considera una ley de Curie para el estado fundamental,
es decir, que en el rango de temperaturas y de campo magnético considerado la imanacién de la
muestra ha saturado. Sin embargo, con la expresién tedrica para la susceptibilidad del doblete
fundamental obtenida del hamiltoniano para m;j g = 11 /2 se observa que la imanacién (y
por lo tanto la susceptibilidad) no saturan hasta una temperatura de aproximadamente 5 K.
Teniendo esto en cuenta se ha repetido el ajuste (figura 11, derecha, en rojo), con un resultado
mucho mejor.

Experimentalmente se encuentra un valor de yyv no despreciable (ver anexo II). El efecto de
xvv puede verse en la medida de la imanacion de la figura 11: las medidas a distinta temperatura
no coinciden al representarlas frente a H/T' y existe una contribucién lineal en H, claramente
apreciable a campo alto y T'= 2 K. Si xyv no es despreciable el campo magnético modifica los
estados del doblete fundamental, mezclandolos con los del primer doblete excitado.
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6.2. Calor especifico

La medida se realiza de la misma manera que para la molécula [CeLus]. Los resultados
obtenidos para dos campos magnéticos distintos se muestran en la figura 12, mientras que
resultados a campo nulo se muestran en la seccién dedicada al trimero [LaErs| (seccién 7.2).

H = 2500 Oe ° H = 10000 Oe o
e Experimental .. e Experimental ..
10 4 Tedrica, m; = 9/2 ..' 10 4 Tedrica, m; = 9/2 o
Tedrica, m; = 11/2 e Tedrica, m; = 11/2 .'
Debye, Tp = 28.15 K .' Debye, T, =28.15 K .
L] ..
s .
hd . a4
S 4 $ -
o o 4
0,14
0,1
T T
0,1 10 0,1 10
T(K) T(K)

Figura 12: Calor especifico de la molécula [LaErs] .

De nuevo es posible el uso de la aproximacién de iones libres para el calor especifico, y
comparando las curvas tedricas con los resultados experimentales obtenidos se deduce un valor
de mSEr) = 9/2 6 11/2 para el ion Er** (figura 12). El valor mSEr) = 11/2 parece ajustar un

poco mejor los resultados. El calculo del nimero de moles se detalla en el anexo III.

6.3. EPR continuo

Para simplificar el andlisis del espectro de EPR de la molécula [LaErs] se ha considerado un
modelo en el que los dos iones Er?t tienen los mismos ejes principales. Esto no tiene por que
ser cierto en general.

——— Experimental
‘ —— Teorico Gesr1x = 1.5, Ger1y = 7, et 1, = 12.8

geffz,x = 1-2v geﬁz,y = 5! gefiz,z =128

T T T T
200 400 600 800
H (mT)

o~

Figura 13: Espectro de EPR de la molécula [LaEry].
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El espectro se ajusta con los valores de la figura 10: un valor principal geg , = 12.8 comtin
para ambos iones y valores de las componentes transversales distintos. El modelo simplifica-
do considerado no ajusta el espectro perfectamente pero da una idea semi-cuantitativa de su
comportamiento: una de las componentes perpendiculares de uno de los dos iones es compa-
rable a gef ,, y probablemente no es despreciable, pero los iones Er3* son en general bastante
anisétropos (a diferencia del ion Ce3™).

El valor de m; se obtiene a partir de geg,. con la ecuacién 12 (recordando que gSEr) =6/5):
mSEr) = 5.33. Este resultado es coherente con el hecho de que el mejor ajuste con m JEr semi-

impar se obtenga para un valor 11/2.

7. Estudio de la puerta completa - [CeEr]

La molécula [CeErs| forma la puerta completa. Su peso molecular es p,,, = 2198 g/mol.

7.1. Medidas magnéticas

Se realizan las mismas medidas en el SQUID que para las otras dos moléculas.

2 © Exp. [Celu,] + Exp. [LaEr,]
e Experimental DC

24 Teodrica
{— Van Vleck [CeLu,] + Van Vleck [LaEr,] /
22 of
1My cey = 32, My gy = 1172 ..ozomg;mmm

N
o
P

M, (10* emu / mol)
>
1 "

-
E
1

(T mor (€Mu K/ Oe mol)
&
1

14 o Experimental 12 4
Teodrica (M ey = 3/2, M gy = 11/2) 1

0,0 0,5 1:0 1:5 2,0 2,5 1 10 160
H/T (10* Oe/K) T (K)

Figura 14: Imanacién (izquierda) y producto x7'  a H = 1000 Oe (derecha) de la
molécula [CeErs].

Suponiendo que el acoplo J es despreciable en las medidas magnéticas, es decir, que el campo
magnético aplicado y la temperatura son lo suficientemente grandes, es posible seguir consi-
derando la aproximacién de iones libres (ecuacién 15). Tiene sentido entonces esperar que la
respuesta magnética de la molécula [CeErs| sea la suma de las contribuciones de las moléculas
[CeLug] y [LaErs]. En el anexo II se comprueba que es razonable mantener los valores mf,ce) =
3/2y mSEr) = 11/2 obtenidos para estas moléculas.

En las graficas de la figura 14 se ha representado la imanacién y el producto xT experimentales,
junto con la suma de las curvas tedricas y de Van Vleck de las moléculas [CeLug| y [LaErs].
El resultado de la medida de la imanacién (figura 14, izquierda) se obtiene un ajuste bastante

bueno. Sin embargo, en la medida de x7T' (figura 14, derecha) aparecen pequenas discrepancias.
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» Una contribucién adicional a alta temperatura para la molécula [CeErs]. Podria deberse
a una sobreestimacién de alguna contribucién diamagnética de la muestra. Otra posibi-
lidad es que el campo cristalino de la molécula [CeEry] modifique el esquema de niveles,
disminuyendo el gap de energia con el segundo doblete excitado de manera que su efecto
se observa a alta temperatura.

= Desplazamiento de los resultados experimentales de x71" hacia menor temperatura respecto
de la suma de contribuciones de las moléculas [CeLus] y [LaErs]|. Puede asociarse también
a la modificacién del esquema de niveles por el campo cristalino. En menor medida (pues
kgT > J, como se observa posteriormente en la medida del calor especifico) puede deberse
a una pequena contribucién a la respuesta magnética del acoplo J.

7.2. Calor especifico

La molécula [CeErs] tiene el interruptor de la puerta, Ce3t, entre los dos iones Er3*. Para
determinar si al introducir el interruptor aparece una interaccion J se ha representando el calor
especifico molar a campo nulo de la molécula [CeEry] comparado con la suma de los calores
especificos molares de las moléculas [CeLus] y [LaErs] (que representan el comportamiento de
los iones libres, sin interaccién). En la figura 15 (izquierda) se observa que la presencia del
ion Ce?t introduce claramente una contribucién adicional al calor especifico asociada a un
desdoblamiento debido a la interaccién de canje J entre el ion Ce3*t y los iones Er?t. Ademds
se observa que la interaccién entre los iones Er3* en ausencia del ion Ce?*, aunque no es nula,
es mucho mas débil que J. Ajustando la medida de campo nulo de la molécula [CeErs| con la
aproximacién de campo nulo (ecuacién 26) del calor especifico molar se obtiene |J|/kg =~ 0.23
K: la expresién de la ecuaciéon 26 no depende del signo de J.

104] © Exp.[Celu,] + Exp. [LaEr)] 2 o Exp. [CeLuy] + Exp. [Lar,] K
e Experimental [CeEr,] LE 10| ® Experimental [CeEr,)] 2
Tedrica, |J|/kg = 0.23 K o* Tedrica, J/kg = 0 ‘
Debye, T, = 26.70 K ot Teorica, Jikg = - 0.23 K R
o2 Tedrica, J/kg = + 0.23 K «°
i © Debye, T, = 26.70 K o°
3 o

0,01 T T
0,1 1 10

T(K) T(K)

Figura 15: Calor especifico de la molécula [CeErs] a campo nulo y bajo campo.

Para determinar si el canje entre los iones Ce3T y Er®t es ferromagnético (J > 0) o antiferro-
magnético (J < 0) hay que estudiar la evolucién del calor especifico de la molécula [CeErs] al
aplicar un campo externo. Las curvas tedricas en esta situacién (campo magnético + interaccién
canje) se han generado numéricamente a partir del los autovalores del hamiltoniano (ver figura
6).
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A campo bajo (figura 15, derecha) ya puede verse que el canje que aparece es ferromagnético:
J/kp ~ + 0.23 K. Esto se confirma en las medidas a campos més elevados (figura 16). El
canje ferromagnético no es el comportamiento mas comun en moléculas de este tipo, pero puede
aparecer. Para destacar el efecto del canje se ha comparado en todas las gréaficas con campo
aplicado el calor especifico de la molécula [CeEra] con la suma de las contribuciones de [CeLus]
y [LaErs], de la misma forma que se ha hecho con la medida a campo nulo.

o Exp. [Celu,] + Exp. [LaEr,] gg o Exp. [CeLu,] + Exp. [LaEr,] ag
e Experimental [CeEr,)] 85 e Experimental [CeEr,] ga
R | — Teorica, J/kg = 0 ge [ | — Tedrica, Jikg = 0 ae
Teorica, J/kg = - 0.23 K R —— Tedrica, Jikg = - 0.23 K ol
Tedrica, J/lkg =+ 0.23 K go —— Tedrica, J/kg = + 0.23 K g
@ Debye, Ty = 26.70 K o8 o Debye, T, = 26.70 K ol
(& (o]

T(K) T(K)

Figura 16: Calor especifico de la molécula [CeEr;] a campo intermedio y alto.

Como ocurria en la molécula [CeLuy], a campo alto el ajuste al modelo de los resultados

experimentales es peor (figura 16, derecha): al aumentar mucho el campo son mas evidentes las
limitaciones de considerar un modelo con geff z = gefr,y = 0.

7.3. EPR continuo

El andlisis cuantitativo del espectro de EPR de la molécula [CeErs] es complejo, pero es

posible realizar una anélisis cualitativo sencillo comparandolo con el espectro de la molécula
[LaErs).

Experimental [LaEr,]
Experimental [CeEr,]

1 , ) o .i “‘[ ﬂl A
‘M“ Alch Ul u‘m e iyl \:Y
vl W, " M?’:Ww m}tw‘%ﬂwww*ﬂmwwwmﬁ%AN‘M'
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Figura 17: Espectro de EPR de la molécula [CeErs].
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El espectro del ion Ce?* (molécula [CeLus]) es muy débil, y por lo tanto el espectro de la
molécula [CeErs] es bastante parecido al de la molécula [LaErs]. Sin embargo, si es apreciable

la presencia del ion Ce?* por medio de la interaccién J que aparece.

El efecto de J es mezclar los tensores geg de los dos iones Er3T y el ion Ce3t en un tensor
promedio. Cualitativamente este promedio se traduce en el espectro mas continuo y sin picos que
se observa en la figura 17, en contraste con los picos que se observan en el espectro de la molécula
[LaErs]. Otro efecto de J, que se aprecia claramente en el espectro, es que hay absorcién incluso
a campo nulo, lo que indica que hay un desdoblamiento debido a una interaccién 7 significativa.
También se observa una pequena absorcién a campo nulo en el espectro de la molécula [LaErs],
menor que en el caso del espectro de la molécula [CeErs], lo que confirma que la interaccién

entre los iones Er’T bastante més débil que la interaccion 7.

8. Discusién de los resultados: implementacion de la puerta

Una vez determinados los parametros del hamiltoniano (los valores de m; de los tres iones
y la interaccién J) puede hacerse un anélisis cuantitativo del esquema de niveles resultante.
En la figura 6 se habia representado este esquema de forma cualitativa para un caso concreto:
campo magnético fijo tal que J < €(ce), €Er)- Pero al variar campo el esquema sera distinto,

pues tanto &(ce) como &g,y dependen de H (ecuacién 13).

120

— 1+ 1>
100 + [1-1>
80 4 [1+0>|0+1>

—|1-0>,]0-1> /f/{”//,/’
60— 0 +0> _

40{——10-0> -
20 4 /
0 —

E/h (GHz)

H (kOe)

Figura 18: Esquema de niveles para campos de 0 a 4 kOe.

En la figura 18 se observa claramente que la diferencia de energia entre los dos estados del
ion Ce3T depende de los estados de los iones Er3* por medio de la interaccién J. Esto supone
que la transicién |0 — 0) — |0 + 0) que realiza la operacién de la puerta (ver seccién 4.4) es
distinguible en energia del resto de transiciones. Las transiciones entre niveles pueden realizarse
con pulsos de EPR, pero un espectrémetro de EPR solo puede operar en un determinado rango
de frecuencias (entre 1 y 15 GHz), con una frecuencia de operacién ideal en torno a 9.8 GHz.
Por lo tanto hay que estudiar en qué rango de campo aplicado H las transiciones entre niveles

se encuentran en este rango.
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Figura 19: Frecuencias de las transiciones permitidas.

Se encuentra que para campos magnéticos entre 350 y 500 Oe todas las transiciones tienen
frecuencias entre 1 y 15 GHz (figura 19). Algunas transiciones tienen la misma frecuencia, pero
esto se debe a degeneraciones que aparecen al considerar un modelo con solo una direccién
de espin. Las medidas de los espectros de EPR que se han realizado determinan que existen
componentes transversales, lo que cualitativamente rompe las degeneraciones y asigna a cada

transicion una frecuencia propia.

El problema que aparece con las transiciones de la figura 19 es que es complicado tecnoldgi-
camente conseguir realizar las transiciones por encima de la frecuencia ideal de 9.8 GHz. En
concreto este problema es preocupante en el caso de la transicion que mas interesa para el
funcionamiento de la puerta, [0 — 0) — |0 + 0), que tiene una frecuencia de resonancia muy
elevada: el acoplo J es demasiado grande y hace que a campo nulo ya esté en torno a la frecuencia
ideal de 9.8 GHz, y al aplicar el campo aumenta al frecuencias mayores.

Una solucion de este problema podria pasar por redefinir las puertas Cpgasg v Cz de forma
que el giro del ion Ce3* se realice con la transicién |1 + 1) — |1 — 1). Esta transicién tiene
también una frecuencia de resonancia en torno a la frecuencia ideal a campo aplicado nulo,
pero al aplicar campo esta frecuencia disminuye (al contrario de lo que ocurria con la transicién

0 — 0) = [0+ 0)).

9. Conclusiones

» Los iones de Ce?t y Er3t tienen un doblete Kramers fundamental. Experimentalmente
se encuentra que sus dobletes excitados tienen energias mucho mas elevadas, por lo que a
temperaturas lo suficientemente bajas estos dobletes excitados no se encuentran poblados:
no interfieren en el funcionamiento de la puerta légica si ésta funciona a baja temperatura.
El campo magnético desdobla los niveles del doblete fundamental de cada ion, dando lugar
a dos niveles susceptibles de codificar un qubit (estados 0 y 1).
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» Los datos experimentales de la molécula [CeEra] muestran que existe una interaccién de
canje ferromagnético entre los iones Ce?* y Er®*, con una constante de acoplo J/kg del
orden de 0.2 K (~ 4 GHz). También se ha comprobado que la interaccién entre los iones
Er3* es despreciable en comparacién. La interaccién J /kg es crucial porque implica que la
frecuencia de resonancia del interruptor (el ion Ce3*), cuyo giro da lugar al cambio de signo
de la funcién de ondas caracteristico de una puerta Cpgasg, depende de la orientacién
relativa de los espines de los dos iones Er3*. Este es el requisito para que la actuacién de la
puerta este condicionada a los estados de los dos qubits. Otras puertas cudnticas similares
(por ejemplo Cz) se pueden realizar cambiando el dangulo de giro del interruptor central.

» Los experimentos de EPR sobre cada uno de los iones de la puerta por separado (es
decir, sobre las moléculas [CeLus] y de [ErLas]) muestran que las transiciones entre los
estados de cada qubit (iones Er®t) y entre los estados del interruptor (ion Ce?*) se pueden
inducir mediante la aplicacién de radiacién de microondas con polarizacién XY, pues las

componentes transversales del tensor g.g son no nulas.

» La propuesta inicial de realizar la operacién de la puerta con la transicién [0 — 0) —
|0 + 0) supone un reto tecnolégico, que podria evitarse redefiniendo las puertas Cpgase y
C'z para que la operacién la realizara la transicién |1 + 1) — |1 — 1). Este funcionamiento
podia ser viable para campos aplicados de entre 350 y 500 Oe.
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