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Vor Urzeiten haben Menschen die Verwendung magneti-
scher Materialien erlernt, ein wahres Verstdndnis vom Ma-
gnetismus wurde aber erst mit dem Aufkommen der Quan-
tenmechanik erlangt.!'*! In den letzten Jahren ist vor allem
das Gebiet des Nanomagnetismus in Erscheinung getreten,
das sich mit der Untersuchung von magnetischen Objekten
im GroBenbereich 1-100 nm befasst.! Molekulare Nanoma-
gnete (MNMs), die aus individuell ansteuerbaren magneti-
schen Molekiilen bestehen, haben eine beachtliche Auf-
merksamkeit erlangt, nachdem bei einigen dieser Molekiile
die Koexistenz von Quanten- und klassischen Effekten ent-
deckt wurde, wie z.B. Hysterese und Quantentunneln der
Magnetisierung in Einzelmolekiilmagneten (single molecule
magnets, SMMs).5! [Mn;,0,,(0,CR)4(H,0),] (Mn12) ist
der Archetyp von Einzelmolekiilmagneten, dessen langsame
magnetische Relaxation aus dem hohen Spingrundzustand in
Kombination mit einer grofen magnetischen Anisotropie
vom Ising-Typ resultiert. Der Cluster verhélt sich wie ein
Festkorpermaterial, da zur Umkehrung der Magnetisie-
rungsrichtung eine grofe Energiebarriere iiberwunden wer-
den muss. Die potentielle Verwendung solcher bistabilen
Systeme in der magnetischen Datenspeicherung hat intensive
Forschungen mit Blick auf den Entwurf und die Synthese
solcher Molekiile angeregt. Allerdings erfordert die Anwen-
dung magnetischer Molekiile die Losung verschiedenster
Probleme, von der Adressierbarkeit einzelner Spins bis hin
zum sogenannten Quantenmessungs- und Interpretations-
problem, das seit dem Aufkommen der Quantentheorie dis-
kutiert wird. Die Moglichkeit, auf eine ,,Schrodingers Katze*
zu treffen,® sollte daher stets im Sinn behalten werden. Die
zunehmende Verkleinerung von Magneten hat unsere Sicht-
weise der kondensierten Materie tiefgreifend beeinflusst. In
der Tat bieten MNMs viele neue Moglichkeiten zum Studium
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von Quanteneffekten, die Gegenstand intensiver Forschun-
gen im Bereich der Spintronik!"'?"! und des Quanten-
Computing®3° sind. Wihrend die Spintronik-Forschung
nach Wegen sucht, neben der Ladung auch den Spin des
Elektrons fiir die Informationsverarbeitung heranzuziehen,
sollen Quantencomputer quantenmechanische Effekte zur
Ausfithrung von Logikoperationen nutzen. Auf beiden Ge-
bieten konnen MNMs den entscheidenden Beitrag liefern.

Das Ziel dieses Essays ist es, die in MNMs beobachteten
Quanteneffekte vorzustellen und zu zeigen, wie diese Syste-
me einzigartige Moglichkeiten fiir die direkte Messung sol-
cher Effekte bieten. Wir glauben, dass MNMs einen wichti-
gen Beitrag zum Verstdandnis der Quantenmechanik liefern
konnen und zur Entdeckung neuer interessanter FEigen-
schaften der Materie fithren werden. Um neue Systeme im-
mer hoherer Komplexitidt entwerfen zu konnen, ist es wichtig,
dass viele traditionelle Konzepte, wie Quantentunneln, Ko-
hirenz, Dekohirenz, Verschrinkung und Uberlagerung auf
einem direkten und intuitiven Weg verstehbar gemacht wer-
den.

Quantenmechanische Utensilien

Mittels des Spins konnen wir Elektronen als elementares
Logik-Bit oder Informationsquant auffassen. Fortschritte in
der instrumentellen Technologie haben Werkzeuge zur Ver-
fiigung gestellte, um individuelle Spins in Festkorpersystemen
messen zu konnen. Potentielle Anwendungen umfassen nicht
nur die Detektion der verwendeten Objekte, sondern auch
deren Manipulation. Beim klassischen Studium von Festkor-
pern kann dies ganz einfach durch Anlegen eines dufleren
Magnetfeldes erreicht werden — wie aber soll man den Spin-
zustand einer kleinen Anzahl von Molekiilen selektiv verédn-
dern? Mit einem Quantensystem, wie es durch die zeitab-
héngige Schrodinger-Gleichung beschrieben wird, ist es im
Prinzip moglich, den Zustand des Systems zu einer beliebigen
Zeit anzugeben, vorausgesetzt, dass der Anfangszustand des
Quantensystems und der Hamilton-Operator bekannt sind.
Ein einfacher Fall ist durch die zwei Basisvektoren | T) und
| L) gegeben (oder, in Bit-Sprache, |0) und |1)). Die Defini-
tion ist allgemeingiiltig, wird hier aber speziell auf Spins an-
gewendet. Der Spinzustand | ) kann einen der beiden Ba-
siszustdnde reprisentieren und kennzeichnet die Kompo-
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nenten des Spins entlang dem duBeren Magnetfeld [Glei-
chung (1)]:

lp)=11 und  |p)=]1) 1)

Weil wir es mit einem Quantenobjekt zu tun haben, kann
sich das System auch in einem der beiden infiniten Zusténde
|p)=c1|T) +c; | ) befinden (¢t und ¢, sind komplexe Zah-
len), sodass sich |cr|?+|c,|?=1 ergibt. Man sagt, dass sich
das System in einer Uberlagerung von Zustinden befindet.
Eine solche Uberlagerung von Zustinden steht im Gegensatz
zu dem, was wir in der makroskopischen Welt wahrnehmen,
dass ndmlich immer nur eine der mdoglichen Alternativen
durch Messungen erfasst wird und man immer zum selben
Ergebnis kommt. Die Evolution der Zustinde wird durch
Gleichung (2) beschrieben (in der 6 und ¢ sphirische Koor-
dinaten sind):
c;=e"?cos(6/2) und ¢ =e“?sin(6/2) (2)

Zwei Prozesse konnen unseren Quantenzustand éndern:
Variation von 6 dndert den Spin, wihrend Variation von ¢ nur
die Phase der Wellenfunktion &ndert. Ein System kann in
einem intermedidren Spinzustand starten, fiir den weder
|)=|T) noch | ) =|!) gilt, und kann sich entlang der Ku-
gelflaiche bewegen, indem es bei gleichbleibendem Hohen-
winkel 6 nur den Azimutwinkel ¢ dndert. Wenn die Bewe-
gung entlang 6 langsam ist, konnen wir das System als klas-
sisches Bit nutzen. Wenn alle Spins in der Probe die gleiche
Evolutionsgeschwindigkeit haben, evolviert das System ko-
hdrent und wir kénnen versuchen, es als Quanteninforma-
tionseinheit (Qubit) zu nutzen.

Im Prinzip kann das System fortwéhrend in einem kohé-
renten Zustand rotieren, allerdings werden Wechselwirkun-
gen mit der Umgebung die Kohirenz zerstoren.””*! Deko-
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hérenz ist ein Ma@ fiir die Instabilitit des Zustands, die durch
74, die charakteristische Zeit, in der das Quantenobjekt seine
Phase durch Wechselwirkungen mit der Umgebung verliert,
verfolgt werden kann. Kohdrenz oder Dekohédrenz sind zwei
fundamentale Aspekte von Quantensystemen. Kohérenz ist
der Ausdruck von Korrelationen zwischen den beiden Zu-
stinden, Dekohirenz betrifft die Zerstorung der Korrelation
und das Zusammenlaufen der {iberlagerten Zusténde in einen
Einzelzustand. In anderen Worten entspricht Kohérenz ei-
nem gegebenen Uberlagerungszustand, der aufgrund von
Wechselwirkungen mit der Umgebung zu einem Nichtquan-
tenzustand zerféllt.

Fiir viele mogliche Anwendungen muss die Kohirenzzeit
lang sein. Dies kann auf verschiedenen Wegen erreicht wer-
den, und der erste Schritt ist sicher die Wahl des Systemtyps.
Es scheint offensichtlich, dass ein auf Elektronenspins ba-
sierendes System eine intrinsisch kiirzere Dekohédrenzzeit
hat, als ein auf Kernspins basierendes System. Molekulare
Magnete sind oft Systeme, in denen ungepaarte Elektronen
rdumlich eingegrenzt sind, sodass ihre Energieniveaus so
beschrieben werden konnen, als handele es sich um Quan-
tenobjekte. Man stelle sich einen Satz von paramagnetischen
Metallionen vor, die aufgrund von Wechselwirkungen mit der
Umgebung, in der sie als Gastspezies eingebettet vorliegen,
nie isoliert sind. Ein fundamentaler Dekohédrenzmechanismus
beruht auf der Wechselwirkungen mit Phononen. Diese
Wechselwirkung bestimmt die Spin-Gitter-Relaxationszeit
T,. Die Kopplung des Elektronenspins mit einem Kernspin
induziert eine Phasenverschiebung sowie einen Intensitéts-
abfall; die resultierende Komponente ist dabei in der trans-
versalen Phasenebene orientiert. Dies ist der wirksamste
Prozess fiir die Bestimmung der Dekohidrenz eines Quan-
tenzustands. Seine Zeitskala wird durch die transversale Re-
laxationszeit 7, festgelegt, d.h. die Zeit, die fiir das Ausfa-
chern der Magnetisierung aus der Normalenebene zur Net-
tomagnetisierung null benotigt wird.

Bis hierhin haben wir einzelne Quantenobjekte betrach-
tet, die mit der Umgebung wechselwirken. Betrachten wir
nun zwei unabhédngige Quantenobjekte und schalten zu ei-
nem bestimmten Zeitpunkt eine Wechselwirkung zwischen
ihnen an. Falls der resultierende gemischte Zustand so be-
schaffen ist, dass er nicht als Produkt von Einzelzustinden
beschrieben werden kann, spricht man von einem ver-
schriinkten System.*”! Falls das System kohirent ist, dann
wird die Korrelation beim Ausschalten der Wechselwirkung
bestehen bleiben, ungeachtet von Zeit und Distanz. Ein all-
gemeiner Zustand zweier Spins kann durch Gleichung (3)
beschrieben werden (in der alle Koffizienten ¢ komplexe
Zahlen sind):

[¥) =cp| T1) +en | T + e 1) + eyl L) 3)

Wenn alle Koeffizienten ¢ durch das Produkt der zuge-
horigen Einzelspins ¢y und ¢, gegeben sind, konnen die ge-
mischten Zusténde als das Produkt der urspriinglichen Ein-
zelzustdnde | ¥) =|vy), | y), ausgedriickt werden. Es gibt al-
lerdings Zustidnde, fiir die dies nicht gilt, z. B. die maximal
verschriankten Zustinde [GL. (4)]:
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Wenn ein Zustand auf einen seiner Eigenzustidnde proji-
ziert wird, ist auch die Projektion auf den anderen Zustand
bekannt.

Das Konzept verschrinkter Zustédnde bietet einen An-
satzpunkt, um die klassischen Eigenschaften der makrosko-
pischen Welt aus quantenmechanischen Beschreibungen ab-
zuleiten. Tatséchlich ist es nicht leicht zu erkldren, weshalb
ein Beobachter stets das gleiche Ergebnis bei der Untersu-
chung eines Quantensystems erhélt, das im Prinzip geméaf
seiner Uberlagerungseigenschaften eine Mannigfaltigkeit von
Antworten liefern sollte.

Das urspriingliche Konzept der Kopenhagener Schule!!
geht von einer Separation zwischen Quantenwelt und klassi-
scher Welt aus, sowie von der Tatsache, dass immer eine
klassische Apparatur benotigt wird, um eine Messung
durchzufiihren. Dies sollte den Umstand erklidren, dass alle
Messungen nur einen beschrédnkten Bereich von Ergebnissen
liefern."” Es scheint Einigkeit darin zu geben, dass Quan-
tensysteme nie von ihrer Umgebung isoliert sind (d.h., es sind
offene und keine abgeschlossenen Systeme, wie sie durch die
Schrodinger-Gleichung beschrieben werden).***! Bei der
Verschrankung des Quantensystems mit der Umgebung ver-
schwinden die Interferenzterme praktisch, sodass auch die
Moglichkeit, die Uberlagerung von Quantenzustinden zu
beobachten, verlorengeht. Zurek**! schlug vor, dass die
umgebungsinduzierte Dekohédrenz eine Superselektion zur
Folge hat, sodass in der Messung nur ein Ergebnis unter all
den durch die Uberlagerung entstehenden Ergebnissen be-
obachtet wird. Es ist offensichtlich, dass diese Eigenschaft fiir
das Verstindnis von Quanteninformation, die einer dem
Quantenzustand intrinsischen physikalischen Information
entspricht, essenziell ist.

Einzelmolekiilmagnete

Wir haben uns noch einmal kurz die Hauptmerkmale von
SMMs in Gedéchtnis gerufen, deren Bedeutung fiir Quan-
teneffekte in mesoskopischer Materie weitreichend diskutiert
wurde. Andere Meilensteine waren die Beobachtung von
Quanteninterferenz (analog zur Berry-Phase) in einem Fe8-
Cluster und von Spinpaarung in Abhéngigkeit vom Tunneln
der Magnetisierung,[*4*]

SMMs wurden in groBer Anzahl hergestellt, allerdings
wurden mit Blick auf anwendungsrelevante Eigenschaften,
insbesondere die Blocking-Temperatur, keine substantiellen
Fortschritte im Vergleich zur Mn12-Verbindung erzielt.'*!>#]
Versuche zur Erhohung der Blocking-Temperatur beruhten
auf der Erhohung des Spins S des Grundzustands und der
magnetischen Anisotropiebarriere. Es muss hervorgehoben
werden, dass das Arrhenius-Gesetz [Gl. (5)] fiir tiefe Tem-
peraturen gilt und dass 7, bei hohen Temperaturen der
Schliisselparameter fiir die Relaxationseigenschaften eines
Systems ist. Uberraschenderweise wurde von keinen Versu-
chen berichtet, eine Strukturkorrelation fiir diesen Parameter
zu erhalten.

© 2011 Wiley-VCH Verlag GmbH & Co. KGaA, Weinheim

v = 1yexp(4/T) (5)

Das einfachste Beispiel von SMMs sind geometrisch fla-
che Molekiile wie die 4f-Metall-Komplexe von Phthalocy-
aninaten (Pc; Abbildung 1). Es wurde gefunden, dass die
langsame Magnetisierungsrelaxation des Terbium(IIT)-Kom-
plexes bei hoheren Temperaturen erfolgt als bei den iiber-
gangsmetallbasierten mehrkernigen SMMs.P! Bei tiefen
Temperaturen war die Wechselwirkung der Elektronen- und
Kernspins deutlich beobachtbar.

Abbildung 1. Kristallstruktur des Komplexes [TbPc,]. Tb olivgriin,
N griin, C schwarz.

Vor kurzem wurde entdeckt, dass eine Submonolage des
SMM Fe4 auf Gold magnetische Hysterese unterhalb von 1 K
aufweist (Abbildung 2).! Dieses Ergebnis zeigt, dass nach
Anbringen des Systems an einer metallischen Oberfldche die
urspriinglichen SMM-Eigenschaften erhalten bleiben.

_o-0<0
20 /':fﬁ
/
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Abbildung 2. DFT-optimierte Struktur des Fe4-Clusters auf einer Gold-
oberfliche (links) und durch XMCD detektiertes magnetisches Verhal-
ten (rechts). Aus Lit. [27].

Molekulare Spintronik

Fiir die kommenden Jahre erwartet man, dass MNMs
verstiarkt im Rahmen der molekularen Spintronik erforscht
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werden. Das Erreichen zweier Ziele steht dabei in Aussicht:
1) die Moglichkeit, Ladungsfliisse durch magnetische Effekte
zu polarisieren, und 2) die Moglichkeit einer Spinumkehr
durch polarisierte Ladungsfliisse; damit wire es moglich,
magnetische Information zu verschliisseln und zu speichern.

In Betracht kommende MNMs miissen in der Lage sein,
als Abstandhalter zwischen der Source- und Drain-Elektrode
zu fungieren, und gleichzeitig ihre magnetischen Eigen-
schaften beizubehalten. Unter diesen Bedingungen wird der
Ladungstransport durch den Spin des Molekiils und dessen
Kopplung mit der metallischen Schnittstelle kontrolliert."*>
Ist die Kopplung schwach, kann der Ladungstransport durch
Tunneln von Elektronen zwischen den Metall- und den
MNM-Molekiilorbitalen stattfinden. In diesem Fall konnen
die Resonanzbedingungen durch Verschieben der Energie-
niveaus mittels einer externen Vorspannung erreicht werden.
Ist die Kopplung stark, findet sowohl resonantes (austausch-
gekoppeltes) als auch Kondo-Tunneln statt.

Mithilfe von spinpolarisierter Rastertunnelmikroskopie
(STM) kann der Spinzustand eines paramagnetischen Mole-
kiils gelesen und gesteuert werden.F>* Intensiv erforscht
werden molekulare Spinventile, molekulare Spintransistoren,
Spinfilter und -gleichrichter sowie Nano-SQUIDs. Die Be-
schreibung der magnetischen Eigenschaften dieser Molekiile
im stromdurchflossenen Zustand zwischen Source- und
Drain-Elektrode ist problematisch, da es sich um einen
Nichtgleichgewichtszustand handelt’™ und die Anwendung
von Variationsmethoden damit ausgeschlossen ist. Man kann
jedoch erwarten, dass SMMs aufgrund ihrer intrinsischen
Natur eine schwache Kopplung mit den metallischen Ober-
flichen erfahren. Ein elegantes Beispiel fiir die magnetische
Steuerung eines elektrischen Flusses wurde durch Wende
vorgestellt,”® der eine magnetische Wechselwirkung zwi-
schen Eisenporphyrinen auf ferromagnetischen Eisen- und
Nickelsubstraten beobachtete.

Im Prinzip sind Techniken verfiigbar, um die Spineigen-
schaften dieser Systeme auslesen und steuern zu konnen. Vor
allem spinpolarisierte STM-Spektroskopie oder Bruchkon-
takt-Techniken sind hierfiir bestens geeignet. Allerdings sind
die strikten Hochvakuumbedingungen und starken Magnet-
felder, die diese Techniken erfordern, bislang nicht kompa-
tibel mit SMMs. Zum Beispiel wurde auch das Schalten zwi-
schen zwei bistabilen magnetischen Zustinden (Spinumkehr)
durch einen spinpolarisierten Elektronenfluss zwar theore-
tisch vorhergesagt, aber noch nicht experimentell demon-
striert. Man nimmt an, dass der gegenseitige Ubergang zwi-
schen den Spinzustdnden durch Austauschkopplung zwischen
den polarisierten Elektronenspins im LUMO und dem Spin S
des SMM erfolgen kann. Jiingste Ergebnisse unserer Ar-
beitsgruppe, bei denen isolierte SMMs auf Gold prépariert
und durch Rontgen-Photoelektronenspektroskopie (XPS)
und Rontgen-induzierte magnetische Zirkulardichroismus-
(XMCD)-Techniken charakterisiert wurden, illustrieren den
momentanen Stand der Forschungen auf diesem Gebiet.?>3!!
Auch wenn diese Techniken nur gemittelte Informationen
tiber die magnetischen Eigenschaften eines Satzes oberfld-
chenfixierter Molekiile zur Verfiigung stellen, sollten diese
Studien doch einen guten Startpunkt fiir die Beschreibung
eines SMM-Systems auf nanostrukturellen Ebene bieten.
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Eine Beschreibung mittels spinpolarisierter STM-Techniken
wire ohne Frage wiinschenswert.!

Schaltbare Magnete

Abgesehen von der langsamen Relaxation sollten ideale
Magnete Eigenschaften aufweisen, die tiber einen duBeren
Parameter wie Temperatur, Druck oder elektromagnetische
Strahlung leicht eingestellt werden konnen.' Die am hiu-
figsten untersuchten schaltbaren Magnete sind Spincrossover-
L7801 Polycyanometallat-*'-%! und Metalldioxolenkomplexe,
welche Redoxisomerie zeigen.® %! Zu den attraktiven Be-
sonderheiten dieser Systeme zdhlen die Moglichkeit einer
optisch induzierten Umwandlung zwischen verschiedenen
magnetischen Zustdnden unterschiedlicher Leitfahigkeiten
sowie die Moglichkeit zur Untersuchung des Stark-Effekts.'”!

Cobaltdioxolenkomplexe unterliegen Redoxisomerisie-
rung durch einen intermolekularen Elektronentransfer zwi-
schen dem Liganden und dem Metallion (Abbildung 3). Das
Interessante daran ist, dass die beiden Redoxisomere, z.B.
Co"'(cat) and Co"(SQ) (cat = Catecholato-Form und SQ =
Semichinonato-Form von o-Chinon) unterschiedliche opti-
sche und magnetische Eigenschaften aufweisen. Co™(cat) ist
diamagnetisch, wogegen Co"(SQ) einen Triplett-Grundzu-
stand aufweist. Da der Redoxprozess reversibel ist, konnen
diese Systeme, zwischen zwei Elektroden angebracht, als
Aviram-Ratner-Dioden!® genutzt werden. Bei kryogenen
Temperaturen ist die Co™(cat)-Ladungsverteilung thermo-
dynamisch bevorzugt, aber die metastabile Co"(SQ)-Spezies
kann photogeneriert werden.*" Wird die Bestrahlung ge-
stoppt, relaxiert die metastabile Komponente in zwei Re-
gimes: einem nahezu temperaturunabhingigen Regime bis
20 K und einem temperaturaktivierten Verhalten bei hoheren
Temperaturen. Typische Lebensdauern liegen im Bereich
10°~10" s bei 10 K und 1-200 ns bei Raumtemperatur. Das

776
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Abbildung 3. Temperaturabhingige Réntgenabsorptionsspektroskopie
(XAS) an der Col,;-Kante eines Cobaltdioxolen-Komplexes (unten) und
zugehoriges Tautomerengleichgewicht (oben). Aus Lit. [68].
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beobachtete Relaxationsverhalten kann im Rahmen eines
nichtadiabatischen Multiphononenrelaxationsmodell inter-
pretiert werden, wie es fiir Spincrossover-Komplexe vorge-
schlagen wurde.[® Diese Beschreibung sollte innerhalb der
Randbedingungen starker vibronischer Kopplungen zwischen
zwei unterschiedlichen Spinzustdnden in unterschiedlichen
Kernkonfigurationen moglich sein.” Die Geschwindigkeits-
konstante des Prozesses ist tunnelabhéngig und ist durch die
Uberlappung zwischen den vibronischen Wellenfunktionen
der Anfangs- und Endzustidnde bestimmt. Bei hohen Tem-
peraturen sind die angeregten Schwingungsniveaus besetzt
und die Relaxationsgeschwindigkeit folgt dem Arrhenius-
Gesetz, wogegen bei tiefen Temperaturen, bei denen nur die
Schwingungsgrundzustinde der Co"(SQ)-Spezies besetzt
sind, eine temperaturunabhingige Relaxationsgeschwindig-
keit beobachtet wird. Diese Vorgéinge kénnen im Sinne einer
Quantenkohirenz zwischen Schwingungszustédnden und einer
Quantendekohédrenz mit der Umgebung subsummiert wer-
den. Die Uberlegungen stiitzen das Gesamtbild eines Rela-
xationsprozesses unter Beteiligung zweier eng gekoppelter,
co-evolvierender Systeme. Die Moglichkeit, eine gegenseitige
Umwandlung mithilfe eines elektrischen Feldes herbeizu-
fiihren, ist derzeit Gegenstand der Forschung.

Quantencomputer: Schliisselkonzepte

Klassische Computer funktionieren auf der Grundlage,
dass ein Zustand durch eine Sequenz von binédren an- und
ausgeschalteten Subzustinden (Bits) festgelegt wird. Quan-
tencomputer (QCs) ersetzen solche Zustinde durch eine
Quanteniiberlagerung von Zustinden, wie sie etwa in der
Einleitung beschrieben werden. Dies bedeutet, dass das Sys-
tem in einem Zustand existiert, der durch die Linearkombi-
nationen der verschiedenen moglichen Zustédnde ausgedriickt
wird. Die fundamentale Eigenschaft des Systems ist, dass die
Uberlagerung viele Rechenoperationen zur gleichen Zeit
erlaubt, weil die Evolution des Systems die simultane Evo-
lution aller Zusténde beinhaltet. Anders ausgedriickt: Die in
einem Qubit enthaltene Information ist die gleiche wie ein
digitales Bit, der Unterschied liegt aber darin, wie Informa-
tion verarbeitet wird.

Das Potential von QCs wurde bereits in den 70er Jahren
erkannt,>’ einen funktionsfihigen Quantencomputer gibt
es aber bis heute noch nicht. Einer der Hauptgriinde hierfiir
ist die Schwierigkeit, die DiVincenzo-Kriterien” zu erfiillen,
die fundamentale Anforderungen an die Entwicklung eines
funktionierenden QC stellen. Kernspins erfiillen alle diese
Kriterien, und tatsichlich basierten darauf die ersten Versu-
che zur Entwicklung eines QC. Der entscheidende Nachteil
von Kernspins sind jedoch ihre intrinsisch langsamen Pro-
zesszeiten, was einen moglichen Nutzen gravierend ein-
schrankt. Demzufolge basieren alle anderen Beispiele auf
Elektronenspin-Qubits.

Quantensysteme sind inzwischen ausreichend gut ver-
standen,>* allerdings sind Dekohirenzzeiten noch immer
Gegenstand der Diskussion, da es einige Zweifel gibt, ob es
moglich sein wird, wirklich lange Kohédrenzzeiten bei Raum-
temperatur zu erhalten. Wahrend quantenoptische Systeme
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wie Rydberg- und matrixisolierte Atome extrem lange Ko-
hirenzzeiten aufweisen, werden die besten Elektronenkohi-
renzzeiten in Festkorpersystemen durch Stickstoffvakanzen
in Diamant erreicht (Mikro- bis Millisekunden bei Raum-
temperatur). Das aber noch immer problematischste Krite-
rium ist, dass individuelle Qubits so angeordnet sein miissen,
dass sie auf eine bekannte Weise miteineinader kommuni-
zieren. Derzeitige Versuche zur Losung dieses Problems lie-
ferten bereits sehr interessante Ergebnisse. Unserer Meinung
nach ist dies der Punkt, an dem sich molekulare Systeme
besonders auszeichnen: Bei einer molekularen Struktur sind
die Zentren automatisch geordnet und definiert platziert,
sodass keine weitere Strukturierung notwendig ist.

Um korrekt zu arbeiten, muss das System von Qubits
kohérent sein. Molekulare Cluster haben in dieser Hinsicht
verschiedene Vorziige (neben der Tatsache, sehr gut charak-
terisierte identische Objekte zu sein): 1) die Konstruktion
mafgeschneiderter Molekiile durch sorgfiltiges Anpassen
der Eigenschaften des Systems; 2) die Steuerung der inter-
molekularen Wechselwirkungen durch Techniken der supra-
molekularen Chemie, die ein An- und Ausschalten erlauben;
3) ihre instrinsisch langen Kohirenzzeiten, die auf moleku-
larer Ebene gesteuert werden konnen. "3

Der gezielte Entwurf von Systemen, die als Qubits ge-
nutzt werden konnen, macht es erforderlich, Messungen der
Verschrankung in geeigneter Weise auszufiihren. Fiir Ma-
gnetresonanzmessungen kann die Anwesenheit eines ma-
gnetischen Kerns je nach Experiment vorteilhaft oder nach-
teilig sein. Mehring und Mitarbeiter untersuchten Ver-
schrinkungseigenschaften von Elektronen- und Kernspins in
EPR/NMR-spektroskopischen Experimenten an CH-Malo-
nylradikalen, die in Malonsdure-Einkristallen eingefroren
waren.®] Ahnliche Ergebnisse wurden fiir "'N-Endofullerene
erhalten.” Andere Arbeitsgruppen untersuchten komple-
xere Strukturen mit 3d-Metallionen.”>*%1 Ein frither Ansatz,
bei dem ein S='j-System auf komplexem Weg erhalten
wurde, geht auf Ardavan et al. zuriick,” die eine relativ lange
Relaxationszeit in Cr;Ni beobachteten.

Abschlieflende Bemerkungen

Jiingste technische Fortschritte haben es ermoglicht, die
magnetischen Eigenschaften von Einzelmolekiilen oder von
Clustern bestehend aus wenigen Molekiilen zu beobachten.
Damit ist es nun moglich, neue Arten von Informationen zu
gewinnen und iiber neuartige Anwendungen nachzudenken.
Optische Bestrahlung, Spindrehmomentmechanismen und
elektrostatisches Potential konnen als duflere Stimuli zur
Manipulation von Spins vorgeschlagen werden. Molekulare
Nanomagnete bieten diesbeziiglich zwei Vorteile: 1) Sie
weisen ramulich eingegrenzte Elektronen auf, und 2) sie
stellen identische Einheiten zur Verfiigung. Der erste Punkt
ist extrem wichtig, da frei bewegliche Ladungen eine starke
Quelle fiir Dekohirenz sind. Des Weiteren ist es im Prinzip
moglich, die Strukturparameter eines MNM zu kennen, was
die Beschreibung eines Quantenobjekts mittels klassischer
Observablen, unabhingig von Quantenbetrachtungen er-
laubt.
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Es gibt keinen Zweifel, dass dieser Ansatz auch neue
Probleme hervorbringt. Bisher war die Entwicklung von
MNMs durch die Hypothese bestimmt, dass diese Molekiile
als Quantenbox mit einem inhdrenten Satz von diskreten
oder entarteten Energieniveaus beschrieben werden konnen.
Diese Beschreibung geht teilweise oder ganz verloren, wenn
ein Elektron durch das Molekiil flie3t — die Eigenschaften des
Systems werden nun durch die Wechselwirkungen mit Elek-
troden und die Eigenschaften der transienten angeregten
Zustinde bestimmt. Es ist in der Tat nicht klar, ob unter
diesen Nichtgleichgewichtsbedingungen die Beschreibung als
Quantenbox giiltig bleibt. Diese Fragen sind extrem wichtig,
wenn solche Systeme mit Blick auf Datenspeicherung und
Datenverarbeitung untersucht werden sollen.

Ein ebenfalls wichtiges Problem ist das der Quanten-
messungen, deren Wesen seit achtzig Jahren Gegenstand der
Debatte innerhalb der theoretischen Physik ist. Der Ansatz
sagt voraus, dass das in der Physik fundamentale Galilei’sche
Konzept der Reproduzierbarkeit von Beobachtungen nicht
giiltig ist und — was grundlegend verschieden ist — durch die
Reproduzierbarkeit statistischer Experimente ersetzt werden
muss. Dariiber hinaus miissen wir akzeptieren, dass das Er-
gebnis einer Messung wohldefiniert ist, im offenen Gegensatz
zu einer Uberlagerung von Ergebnissen, wie wir sie nach der
Theorie erwarten sollten. Anders ausgedriickt: Wir setzen fiir
das Quantenobjekt eine Beschreibung voraus, die keinen
Bestand hat, wenn wir das Ojekt selbst betrachten. Zwei
Uberlegung sind notwendig. Die erste ist, dass kein Phino-
men als Phinomen betrachtet werden kann, wenn es nicht
beobachtet wird. Die zweite ist, dass ein kognitiver Akt nicht
die Relativitit und Objektivitdt der Beziehung zwischen
Objekt und Betrachter auSer Acht lassen kann. In diesem
Sinn miissen wir akzeptieren, dass wir Informationen iiber
Quantenobjekte nur auf indirektem Weg erhalten konnen.
Die Messung, die wir in unserem Labor durchfiihren, hangt
davon ab, auf welchem Weg das Quantenobjekt mit der
Umgebung wechselwirkt. Die Information die wir beziehen,
ist folglich eine solche, die das Quantenobjekt an die mit ihm
verschrinkte Umgebung iibermittelt. Aus diesem Grund ist
die Beriicksichtigung von umgebungsinduzierter Dekohi-
renz, also eine Situation, in der die Umgebung selbst als Be-
obachter agiert und Uberlagerungen zerstort, essenziell. Die
gleichen Uberlegungen gelten, gemiB der Kopenhagener
Schule, fiir die Wechselwirkung zwischen Quantenobjekt und
Messapparatur: Das Ergebnis ist das gleiche, selbst unab-
héngig vom Betrachter. Es muss aber betont werden, dass
dies nur einer der moglichen Wege ist, sich begreiflich zu
machen, wie Quanteninformation in klassische Information
umgewandelt werden kann.

Wir ziehen die Schlussfolgerung, dass der bisherige An-
satz zur Behandlung von molekularem Magnetismus mit
vielen Einschrankungen verbunden ist, sobald wir molekulare
Einzelobjekte betrachten. Tatsdchlich gehorcht dieser Ansatz
dem Konzept einer Wissenschaft auf der Basis von Experi-
menten, in denen es im Prinzip moglich ist, den Wert einer
Eigenschaft eines diskreten molekularen Systems zu kennen.
In diesem Fall ist es unabdingbar, das Experiment unter
moglichst einfachen Bedingungen zu planen und jegliche
Storfaktoren moglichst auszuschlieBen. Es muss realisiert
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werden, dass das Experiment nur ein Werkzeug ist und nicht
die Gesamtheit unseres Wissens in sich tragt. Quantenpha-
nomene sind durch Ganzheitlichkeit oder Unseparierbarkeit
charakterisiert, zu erkennen am Phidnomen der Verschrin-
kung. Diese Eigenschaft differenziert die Quantenphysik von
der klassischen Physik, und sie verlangt zwei vollig gegen-
sétzliche kognitive Ansitze. Dieses Konzept ist nicht neu,
denn es ist der Schrédinger-Gleichung intrinsisch, wurde aber
— liberaschenderweise — von der Wissenschaft weitgehend
ignoriert. Verschriankung ist gleichbedeutend mit Unsepa-
rierbarkeit und bedeutet im Grunde, dass, wenn zwei Zu-
stinde verschridnkt sind, die Eigenschaften der beiden Ein-
zelzustdnde nicht separat bestimmt werden konnen. Dies ist
ein bestimmendes Merkmal der mikroskopischen Welt und ist
deshalb der Schliissel zur Beschreibung aller Aspekte der
Wechselwirkung eines Molekiils als Quantenobjekt mit sich
selbst, der Umgebung, der Messapparatur und dem Beob-
achter. Dies ist die wichtige Lektion, die wir von zukiinftigen
Entwicklungen im Bereich des molekularen Magnetismus
lernen konnen.

Eingegangen am 1. Februar 2011,
veranderte Fassung am 14. Juni 2011
Online veroffentlicht am 7. November 2011
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