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摘要 量子计算为量子化学提供了新方法, 尤其在处理复杂多电子分子系统和电子-声子耦合问题中展现出潜力.
当今量子计算机正处于中等尺寸含噪量子(noisy intermediate-scale quantum, NISQ)时代, 容错量子计算机尚未出

现. 在噪声的影响下, 量子线路深度、量子比特数或量子门操作数的增加都会使得引入的误差不断累积, 最终导致

不准确的计算结果. 因此在短时间内, 量子计算的经典模拟仍具有重要意义, 且人们迫切地需要改进量子算法来提

升含噪量子计算机上化学模拟的稳定性. 本文介绍了高效易用的TenCirChem量子计算软件包, 该软件包为高效模

拟变分量子算法提供了平台, 在支持经典计算机模拟的同时还包含了真实量子硬件实验接口. 本文还介绍了一系

列基于TenCirChem开发的量子计算方法: (1) 通过Clifford变换在确保化学精度的同时减少量子门操作的CHEM算

法 ; (2) 通过专门为量子计算化学设计参数优化策略 , 减少测量需求、提升噪声耐受性的SOAP算法 ;
(3) 可以大幅降低电子-声子系统模拟所需量子比特数和量子门数的变分基矢编码器. 部分方法在NISQ设备上取

得了优异的实验结果. TenCirChem软件包及这些创新性方法共同提升了量子计算在化学领域的应用潜力, 特别是

在分子模拟、药物研发、材料设计和电子-声子动力学等领域的应用, 为NISQ时代如何解决实际化学问题提供了

新方案.
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在计算化学领域, 从早期的Hartree-Fock(HF)方法、

全组态相互作用(full configuration interaction, FCI)到后

来的密度泛函理论(density functional theory, DFT)等方

法[1~3], 人们已经开发出了一系列的量子化学计算方法,
用于模拟和研究各种化学系统的性质. 这些方法在处

理简单系统时能够得到较为准确的结果, 但在面对复

杂多电子体系时却常常遇到不小的挑战. 复杂体系量

子多体问题的计算求解之所以存在难点, 是由于这些

多体问题会面临“指数墙”的限制 [4], 精确求解含时

Schrödinger方程的计算量随着系统规模的变大呈指数

增长. 因此当系统轨道数超过几十时, 其在经典计算机

上的精确处理仍然非常棘手, 这也阻碍了对大型真实

化学系统的进一步研究. 同时, 传统方法在描述电子关

联效应时往往需要大量的计算资源, 造成计算时间和

存储需求的增加. 随着系统规模的扩大, 这些方法的准

确性和效率往往显著下降, 特别是在涉及强关联现象

和激发态计算时, 传统方法的局限性愈加明显.
相比之下, 量子计算凭借其独特的量子叠加和纠

缠特性, 展现出处理复杂量子系统的巨大潜力. 变分量

子本征求解器(variational quantum eigensolver, VQE)[5]
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和量子相位估计(quantum phase estimation, QPE)[6,7]等
量子算法能够在多电子体系中有效捕捉电子间的关联

性, 从而提供更为准确的能量和波函数描述. 量子计算

有望在指数级复杂性的问题上实现对传统算法的赶超,
使得对大分子和复杂反应的模拟变得可行. 这一新兴

领域为量子化学的研究开辟了新的前景, 同时也为诸

如材料设计、药物研发等领域提供了全新思路.
如今人们处于中等尺寸含噪量子(noisy intermedi-

ate-scale quantum, NISQ)时代, 量子计算主要受到以下

几方面的限制: (1) 量子比特数量有限. 目前的NISQ设

备量子比特数量较少, 通常在几十到上百个量子比特

之间. 尽管足够处理小分子和基本问题的量子模拟, 但
面对更复杂的量子化学系统或大规模机器学习任务时,
当前的量子比特数不足以支持所需的计算规模; (2) 量

子门保真度低. NISQ设备的量子门操作往往受制于噪

声和硬件误差, 导致操作精度不足. 低保真度的量子门

会引入误差, 随着线路深度增加, 误差会逐步累积, 影

响计算结果的准确性; (3) 线路深度有限. 由于量子门

操作的精度问题, NISQ设备能够处理的线路深度有限.
较深的线路意味着更多的量子门操作和更长的计算时

间, 这在噪声和误差的作用下会导致结果偏离真实值,
因此在NISQ设备上实现深度线路较为困难; (4) 测量

需求高. 许多量子算法如VQE等, 需要进行大量的测量

以优化线路参数, 这在噪声环境下尤为耗时. 测量需求

高不仅增加了计算成本, 也对量子计算硬件的稳定性

提出了更高要求; (5) 缺乏纠错能力. NISQ设备通常不

具备量子纠错功能, 无法对误差进行实时检测和修正.
因此, 这些设备容易受到外界噪声的影响, 导致计算结

果的不稳定性和误差积累. 量子设备面临多种类、多

来源的噪声, 主要的噪声类型包含量子退相干噪声、

量子比特翻转噪声、读数噪声等[8]. 量子退相干噪声

主要来源于量子比特与环境热效应、电磁效应的相互

作用, 这会导致量子态丧失量子特性, 变得更像经典状

态; 量子比特翻转噪声主要来源于量子计算设备内部

或外部环境的干扰, 这些扰动可能导致量子比特发生

翻转, 带来错误的输出; 而读数噪声的产生则是因为量

子计算的结果需要通过测量量子比特来读取, 量子比

特易受干扰的特性, 测量或信号处理过程可能导致最

终读出错误的读数. 为了减少或消除量子计算中的噪

声干扰, 人们提出了一系列的方案. 其中一类方案的思

路是从量子计算机内部校正量子误差, 如引入逻辑量

子比特[9,10]、量子反馈控制[11]、动态解耦[12]等. 近期

谷歌在最新一代超导处理器Willow上实现了低于阈值

的表面码存储器, 提升了逻辑量子比特的寿命, 将每个

纠错周期的误差降低至0.143% ± 0.003%, 为未来能够

实现大规模容错量子算法提供了可能[13]. 另一类方案

的思路则是对量子计算机上得到的结果进行数据处理

来缓解误差, 如Mitiq软件包提供了外推法等多种误差

缓解的手段[14], 常用的方法还有通过构造响应矩阵来

校正读数误差[15].
根据当前科技发展水平, 可以预见人类距离脱离

NISQ时代、走向容错量子计算时代还需要一定时间

的努力. 因此在现阶段, 变分量子算法的经典模拟依旧

是不可取代的. 量子计算软件包可以更好地帮助化学

工作者进行量子计算的经典模拟, 这在量子资源稀缺

的NISQ时代尤为重要. 目前, 市面上存在众多实用的

软件包, 可以助力量子计算化学算法的研究、设计和

验证. 一类是各种通用量子计算软件包, 如Qiskit[16]、
PennyLane[17]和MindQuantum[18]等, 它们的内部都包含

了专用于化学问题的模块或子软件包; 另一类则是主

要或完全为量子计算化学设计的独立量子模拟包, 例

Tequila[19]、Q2 Chemistry[20]和Qforte[21]. 软件封装的效

率和可扩展性主要取决于底层的量子线路仿真算法.
最常见的量子线路模拟器是态向量模拟器, 它在上面

提到的所有模拟包中都有实现. 这类模拟器只能模拟

包含不到30个量子比特的线路[22]. 另一种模拟器是矩

阵乘积态(matrix product states, MPS)模拟器, 它能够

处理包含100个量子比特左右的更大的线路[23,24]. 在上

面提到的软件包中, Qiskit、PennyLane和Q2 Chemistry
已经实现了MPS模拟器. 然而, MPS模拟器中涉及的近

似操作可能会导致量子算法得到的结果不准确. 因此,
开发能够准确高效实现大规模量子比特仿真的模拟器

仍是具有挑战性的. 量子计算化学软件开发的另一个

挑战则是含噪量子线路的仿真以及与量子硬件的接口.
这些功能可以帮助研究人员更好地理解量子算法在当

前硬件条件下的行为, 促进抗噪量子算法和更好的误

差缓解技术的发展, 这对构建实用的量子计算机而言

是至关重要的. Qiskit是目前唯一能够进行噪声线路模

拟且包含量子硬件接口的软件包. 此外, 分子系统的量

子动力学算法的实现同为一大难点. 可以见得, 量子计

算软件包的效率、功能和灵活性仍有提升的空间.
在这样的背景下, 本团队[25]开发了基于Python的

开源量子计算软件包TenCirChem. TenCirChem可以被

用于模拟变分量子化学算法, 它被设计为用户友好的
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黑盒, 但同时又具有很高的灵活性和可定制性. Ten-
CirChem由量子线路模拟包TensorCircuit提供支持, 后

者具有先进的张量网络缩并模拟引擎. TenCirChem使

用量子态和激发算符的紧凑表示, 在酉耦合簇(unitary
couple cluster, UCC)线路的模拟中表现出高性能. 此

外, TenCirChem支持噪声线路模拟, 并提供了变分量

子动力学算法. 本文将介绍TenCirChem软件的功能与

用法, 并回顾本研究团队近年基于TenCirChem提出的

量子计算方法, 这些方法的目的主要集中在减少量子

资源需求、优化计算精度以及提升噪声容忍度等方面.
第一节简要介绍量子化学的变分量子算法, 以及如何

在量子计算机上完成量子化学计算; 第二节介绍Ten-
CirChem软件包, 它为高效模拟VQE线路提供了可靠的

环境, 并支持实验与模拟的结合; 第三节介绍基于Clif-
ford线路的Hamiltonian工程方法(Clifford-based Hamil-
tonian engineering approach for molecules, CHEM)[26],
以及近似抛物线序列优化(sequential optimization with
approximate parabola, SOAP)方法[27], 前者通过优化初

始参数和线路深度, 在保持化学精度的同时减少量子

门操作. 后者通过创新的参数优化流程, 在减少测量次

数的同时, 提高了算法的噪声容忍度; 第四节介绍变分

基矢编码器[28], 这为电子-声子系统提供了一种高效的

编码思路, 将对量子比特和量子门数目的需求降至常

数级, 从而为电子-声子相互作用系统的量子模拟提供

了可行路径. 最后对量子计算化学的发展现状做总结

与展望.

1 量子计算机上的量子计算化学

量子计算利用量子效应来存储和处理数据, 可能

会导致计算化学领域的一场革命[29~33]. 近年来, 继QPE
等开创性算法之后, 研究重心开始转向基于参数化量

子线路(parametrized quantum circuits, PQC)的变分算

法[34~36]. 从长远的角度看, QPE算法提供了一条有前景

的途径来评估分子系统的能量, 因为它在理论上相较

于经典的FCI方法可能具有指数级优势. 然而, 与VQE
相比, 运行QPE所需的线路深度通常太深, 短时间内依

旧无法在真实量子计算机上实现, 这使得VQE成为

NISQ时代的首选方案.
自最初的VQE提出以来, 量子化学的变分量子算

法一直是一个活跃的研究领域. 在研究基态性质或量

子动力学时, 尽管细节有所不同, 但变分量子算法通常

都遵循以下工作流程:

(i) 输入. 输入通常是系统哈密顿量的二次量子化

形式. 在电子结构问题中, 哈密顿量可以表示为

H h a a h a a a a E= + 1
2 + , (1)

pq
pq p q

pqrs
pqrs p q r s

† † †
nuc

其中, hpq和hpqrs=[ps|qr]是单电子和双电子积分, ap
†和ap

分别是作用于第p个自旋轨道的费米子产生和湮灭算

符. Enuc是原子核的排斥能. 而量子动力学问题中的哈

密顿量由研究的系统所决定, 并且可能仅包含电子

项[37,38]或同时包含电子和振动项.
(ii) 转换为量子比特. 将电子或振动耦合的哈密顿

量转换成以下形式的N量子比特哈密顿量:

H a P= , (2)
j

M

j j

其中 , a j是实数 , M是总项数 , P j是形式为P j=

i i iN1 2
的泡利串. 其中 ik是单量子比特泡利

算符或恒等算符. 针对电子哈密顿量, 较常使用的是

Jordan-Wigner变换[39]、奇偶变换[40,41]和Bravyi-Kitaev
变换[41]. Jordan-Wigner和Bravyi-Kitaev变换需要给予每

个自旋轨道一个量子比特, 而奇偶变换与这些方法相

比可以节省2个量子比特. 对振动耦合哈密顿量而言,
还需将核量子态编码到量子比特中.

(iii) 选择拟设. 变分量子算法需要选择一种参数化

的拟设 U( ) = ( ) 0 , 其中U ( )是对应于由可调参

数的向量θ表征的量子线路的酉矩阵, 0 是选定的参

考态或初始态. 量子计算机或量子处理单元(quantum
processing unit, QPU)在变分算法中的核心作用是利用

量子线路来准备 0 并执行U(θ). 因此, 变分量子算法

能否很好地处理体系波函数是影响算法精度的关键因

素 . 电子结构问题的拟设通常分为基于UCC的方

法[5,42~45]和硬件高效拟设[46~51]; 而在量子动力学模拟

中, 针对不同的系统合适的拟设也存在差异. 变分哈密

顿量拟设[52,53]和自适应拟设[54]能够自动根据特定问题

构建相应的量子线路拟设.
(iv) 更新参数. 在VQE中, 系统的真实基态能量E0

给出了能量期望值的下界 H H:= ( ) ( ) , H

根据参数θ最小化, 并最终给出的E0上界: E Hmin0 .

边界的质量取决于所选择的拟设. 一般情况下函数是

非凸的, 我们只能期望找到局部极小值, 因此结果依赖

于参数初始化和所使用的优化策略. 动力学问题中参

评 述
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数根据含时变分原理演化, 其中McLachlan含时变分原

理是当前量子计算中最流行的选择之一[55,56]. McLa-

chlan含时变分原理最小化精确的时间导数 Hi ( )

和实际时间导数 t ( ) 之间的距离:

t Hmin + i ( ) . (3)

在每一个时间步长内求解 t= / , 然后根据 数

值演化θ. 向量θ中的第k个元素θk的运动方程为

M V

M

V Im H

= ,

= Re ,

= ,

(4)

k
jk k j

jk
j k

j
j

Mjk和Vj都可以在包含一个额外辅助量子比特的量子计

算机上通过Hadamard测试得到. k可以在经典计算机

上使用标准线性方程求解器得到[57]. 之后, θk可以通过

简单的向前欧拉方法 t t t( + ) = ( ) + ( )k k k 或更复杂

的初值问题求解器(如Runge-Kutta求解器)得到, τ为时

间步长.

2 TenCirChem:高效的量子计算化学软件包

2.1 TenCirChem的基本架构和工作流程

(i) 架构. TenCirChem包含电子结构和量子动力学

两个模块, 它们都包含一组预构建拟设, 也支持用户指

定自定义的拟设. 针对具有独特数学结构并得到广泛

使用的UCC拟设, 我们实现了高效的仿真引擎“civec-
tor”. 简而言之, 该引擎利用粒子数守恒, 以组态相互作

用向量(configuration interaction vector, civector)的形式

存储系统波函数, 并使用UCC因子展开来加速模拟. 该
引擎在很大程度上依赖于PySCF[58]的FCI模块来构造

和操作组态相互作用向量. 此外, 梯度是通过可逆计算

的自微分得到的, 这比标准机器学习包中实现的传统

反向模式自微分更节省内存[59]. “tensornetwork”引擎使

用TensorCircuit张量网络收缩内核来执行线路仿真.
“tensornetwork”引擎的一个变体是“tensornetwork-
noise”引擎, 它进一步包含线路门噪声和测量不确定性,

使用TensorCircuit中实现的相关实用程序进行模拟.
“qpu”引擎通过TensorCircuit将线路执行委托给真实的

QPU. 基本架构展示在图1(a)中.
(ii) 工作流程. 在电子结构问题中, 首先通常需要

指定在式(1)中的单电子和双电子积分hpq和hpqrs. 在

TenCirChem中, 可以通过显式输入这些数字来直接完

成, 也可以通过指定分子中每个原子的3D坐标、原子

类型和基组并让PySCF自动计算积分来间接完成; 量

子动力学中的哈密顿量是使用Renormalizer[60,61]软件

包通过指定哈密顿量中的各项来定义的. 接下来, 从电

子哈密顿量式(1)到量子比特哈密顿量式(2)的Jordan-
Wigner、奇偶或Bravyi-Kitaev转换由OpenFermion执
行[62]. 将核波函数编码为量子比特以及构造拟设的过

程在TenCirChem包中执行. 图1(b)总结了工作流程以

及其中涉及的一些基础软件包.

2.2 转换为量子比特

物理系统的量子模拟需要将费米子(用于电子结构

计算)和玻色子(用于编码核波函数和量子动力学计算)
转换为量子比特. 考虑电子结构问题时, 费米子的产生

算符a†和湮灭算符a服从反对易性质, 而量子比特的产

生算符c†=1/2(X−iY)和湮灭算符c=1/2(X+iY)服从对易

性质. 为了符合所需的费米子反对易性质, 可以使用

Jordan-Wigner变换[39]将费米子产生湮灭算符映射为泡利

Z算符和量子比特产生湮灭算符的积a Z c=j l
j

l j=0
1 ;

也可以通过奇偶变换[40,41]让每个量子比特记录所有先

前轨道和自身的奇偶性来实现相同的目标. 映射可

写为

( )a c c X= 0 0 1 1 , (5)j j j j j l j
N

l1
†

1 = +1
1

其中, N是量子比特的总数. 如果拟设满足总粒子数守

恒, 那么最后一个量子比特在计算过程中不会改变, 并
且即使移除它也不会损失精度. 如果Sz也守恒, 则可以

再节省一个量子比特. 因此, 奇偶变换相比于Jordan-
Wigner变换能够节省2个量子比特.

量子动力学模拟与电子结构问题的关键区别在于,
量子动力学需要在含时演化中结合核的相关信息. 与

电子结构问题类似, 量子动力学模拟必须首先选择适

当的基组来表示二次量子化形式的核波函数和算

符[63~65]. 常用的是谐振子基, 其中核位置算符x和动量

算符p表示为

4
 https://www.sciengine.com/doi/10.1360/TB-2024-1150



x m b b p m b b= 1
2 ( + ), = i 2 ( ), (6)† †

其中, m是振子质量, ω是振子频率, b†(b)分别是玻色子

的产生(湮灭)算符. 将无限大的玻色子能级截断到最低

的N个能级, 有利于下一步的编码. 核基组的其他选择

包括实空间网格基和一系列的离散值表示[66]. 最终每

个核自由度都由有限数量的基向量 c i= i
N

i 表示.

在进行量子模拟时, 每个玻色子基向量 i 必须被编

码成量子比特, 这样系统的波函数就可以用量子线路

来描述, 算符也可以用泡利串来表示. 编码的原理等同

于将整数编码成比特串的原理, 两种常见的编码策略

是一元和二元编码, 它们分别需要O(N)和O(logN)个量

子比特[67]. 格雷码是标准二元编码的变体, 它在连续整

数之间仅改变一个比特, 这可以被用于算符b†和b的有

效编码. TenCirChem支持所有的编码方案, 默认情况

下通常使用格雷码. 在第四节中我们还将介绍一种只

需要O(1)个量子比特的高效变分编码方案[28].

2.3 支持的拟设

TenCirChem支持三类变分拟设: (i) UCC拟设, 具

体包括考虑单激发和双激发的UCC(UCC single and
double, UCCSD), k-普适Parquet耦合簇基态求解器(k-
universal parquet coupled cluster ground state driver, k-
UpCCGSD)和成对UCCD(paired UCC double, pUCCD);
(ii) 硬件高效拟设; (iii) 变分哈密顿量拟设.
2.3.1 酉耦合簇拟设

( )
( )

T a a

a a a a

e , ( ) = h.c.

+ h.c. … , (7)

T

pq
pq p q

pqrs
pqrs p q r s

( ) †

† †

θpq、θpqrs等为可调参数, F= 是HF态. 一般来说,

UCC允许任何阶次的激发, 但通常只考虑单激发和双

激发, 此时将拟设称为UCCSD. 此处通常指从占据轨

道到未占据轨道的激发, 而“广义”激发则不必满足这

一要求.

图 1 TenCirChem软件包架构与工作流程的图示. (a) TenCirChem的基本架构[25]; (b) 变分量子算法的典型工作流程和TenCirChem中每个任务

涉及的基础软件包. 图中上角标a代表电子结构, 上角标b代表量子动力学[25]

Figure 1 The diagram of the architecture and workflow of TenCirChem software package. (a) Architecture of TenCirChem[25]. (b) Typical workflow
of variational quantum algorithms and the underlying packages used for each task in TenCirChem. The superscript a represents electronic structure, and
the superscript b represents quantum dynamics[25]
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由于T(θ)中的项不一定对易, 因此eT ( ) 在门模型

量子计算机上的精确实现较为困难. 实际VQE算法中

常用的是解纠缠UCC[68]. 尽管解纠缠UCC通常被视为

是UCC的近似, 但它实际上可以精确地表示一般费米

子态, 常被当作是UCC的替代拟设[68]. 一般而言, 解纠

缠UCC拟设可以写为

( ) := e , (8)
UCC k N

G

=

1

ex

k k

其中, 每个Gk是T(θ)中的每个项的反厄米激发算符, Nex
是激发的总数. e Gk k被称为UCC因子. 在TenCirChem中

实现的UCC拟设都可以被视为解纠缠UCC.
2.3.2 硬件高效拟设

硬件高效拟设易于在NISQ设备上实现, 但不一定

保持分子系统中的对称性. 由于梯度消失现象和局部

极小值的存在, 找到此类线路的全局最小值是富有挑

战性的[69,70]. 然而, 由于所需的线路深度可能比UCC小
得多, 因此硬件高效拟设广泛用于在真实的量子处理

器上进行的量子计算化学实验[46~51]. TenCirChem实现

了最流行的硬件高效拟设之一——Ry拟设[50,70~72], 其

线路由多层Ry和CNOT门交错组成.

L L L( ) := ( ) ( ) , (9)
R l k

R
l l

R
=

1
( )

CNOT
( ) (0)

y y y

其中, k为层数, 层定义为

L = CNOT , (10)l

j N
j jCNOT

( )

= 1

1

, +1

门下标是指门作用的量子比特的索引, N是量子比特的

总数. 使用Ry门的一个原因是它保证了波函数系数为

实数, 满足了解决电子结构问题所需要的性质. 用户在

使用TenCirChem时可以直接导入Qiskit库中的硬件高

效拟设, 也可以根据自身的需求自定义拟设.
2.3.3 变分哈密顿量拟设

针对量子动力学模拟, TenCirChem提供了基于用

户指定的哈密顿量构建变分哈密顿量拟设的实用程

序[52,53]. 假设哈密顿量由M个泡利串Pj组成, 如式(2)所
定义, 则相应的变分哈密顿量拟设具有以下形式:

= e , (11)
l

k

j

M
Pi lj j

其中, 是系统的初始状态, θkj是线路参数, k是定义拟

设层数的参数. 这种构造方式之所以成立是基于在短

时间内, 系统波函数e Hti 可以由式(11)精确描述.

2.4 TenCirChem电子结构模块

2.4.1 酉耦合簇拟设

我们首先使用TenCirChem计算了H2O的UCCSD能

量[25], 采用6-31G(d)基组[73,74], 冻结了O原子的1s轨道.
这对应于具有17个轨道和8个电子的系统, 以及包含34
个量子比特、565个独立参数和1078个激发的拟设. 此

处, 所有的计算都是在一个计算节点上使用civector引
擎进行的. 图2(a)展示了H-O-H角固定在104.45°时O
−H键的对称伸缩势能曲线, 可以看到TenCirChem的

UCCSD能量与FCI解非常接近, 在长键长处观察到轻

微偏差. 平衡键长被确定为0.97 Å, 与实验值(0.9584 Å)
较为吻合. 通过STO-3G基组计算得到的能量显著高于

通过6-31G(d)基组得到的能量, 这也体现了使用适当基

组的必要性. 我们还使用TenCirChem和UCCSD计算了

一维Hubbard模型在半填充时的基态能量[25]. 模型哈密

顿量为

( )H t c c c c U n n= + + , (12)
j

j j j j
j

j j
,

+1,
†

, ,
†

+1,

其中, c c( )j j+1,
†

, 表示在位置j处具有自旋σ的电子的产

生(湮灭)算符, nj 和nj 是位置j处的电子占据数算符, t
是跳跃积分, U代表库仑相互作用的强度, 计算采用周

期性边界条件. 虽然Hubbard模型与分子系统没有直接

关系, 但其哈密顿量是式(1)表示的从头算哈密顿量的

一个特例, 因此TenCirChem允许通过指定单电子和双

电子积分进行相应的UCCSD计算. 结果如图2(b)所示.
当U/t较小时, CCSD和UCCSD与FCI解吻合较好. 随着

U/t的增加, CCSD偏离FCI解,而UCCSD解则与FCI解更

为接近, 这表明UCCSD在捕获强关联性质上的能力是

优于CCSD的[75]. 为了利用UCCSD更好地捕捉静态关

联能, 可以在UCC拟设中添加更多项, 或者可以考虑将

UCC与其他算法 (如密度矩阵嵌入理论 )结合使

用[44,76,77].
2.4.2 硬件高效拟设和噪声线路模拟

在现实世界的量子计算系统中, 由于不完美的硬

件、退相干和有限次测量不确定性等因素, 噪声和误

差是不可避免的. 含噪量子线路模拟器让研究人员能

够模拟噪声对量子线路的影响, 并更好地了解量子算

法在真实量子计算机上的行为.
图2(c)展示了TenCirChem使用硬件高效拟设时

CNOT去极化误差对优化的VQE能量的影响. 此处使用

了Ry硬件高效拟设和奇偶变换后的H2分子. 当这个拟
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设被编译成量子线路时, 只包含一个CNOT门, 如果采

用单层拟设, 能量随着误差概率线性增加, 直到p=0.8.
增加层数不仅不会提升能量计算的准确性, 其带来的

CNOT门的增加反而会引起更大的噪声, 从而进一步恶

化结果. TenCirChem需要大约1 s来产生图2(c)中的每

个数据点, 包括迭代VQE参数优化直到收敛的过程. 在
量子硬件实验中使用QPU计算H2分子的VQE能量的结

果总结于图2(d)中, 使用了与前文中相同的单层Ry拟
设. 为了减少计算量, 将参数向量约化为[θ,π,0,0], 其中

只有一个变量θ. 无噪声模拟表明, 使用该拟设已经足

以达到与FCI相近的精度. 哈密顿量中的每项的期望值

通过在QPU上进行8192次测量来确定, 并采取了标准

读数误差缓解措施. 我们对每组线路参数进行了8次能

量评估以计算最终的能量期望值及其标准差. 图2(d)中

包含了通过经典计算机得到的最优量子线路参数计算

的势能曲线以及从θ=0开始运行的完整的VQE优化结

果. 在这两种情况下, QPU引擎都可以正确地描述H2分

子的解离曲线.

2.5 TenCirChem量子动力学模块

量子动力学模拟的第一步是确定哈密顿量. 本节

重点讨论具有1个振动模的自旋-玻色模型: ω=1

H b b g b b= 2 + + + ( + ), (13)z x z
† †

其中, σz和σx是泡利矩阵, 是本征频率, ∆是隧穿系数.
自旋-玻色模型是一个经典的模型, 可用于包括电子转

移和光化学在内的各种化学过程[78]. 图3(a)所示的是2
个量子比特所对应的线路. 图3(b)展示了TenCirChem

图 2 TenCirChem在电子结构计算中的表现. (a) 在6-31G(d)基组下, 水中O−H键的对称拉伸势能曲线. O原子的1s轨道被冻结, 整个系统由(8e,
17o)活性空间和在34个量子比特上构建的量子线路来描述. STO-3G基组的FCI能量也被纳入比较[25]; (b) 随着库仑斥力强度U/t的增加, 通过

UCCSD得到的一维半填充Hubbard模型的基态能量[25]; (c) 在存在去极化误差的情况下, H2的VQE基态能量, 横轴为误差概率p. 使用了1到3层
Ry硬件高效拟设[25]; (d) 在QPU上计算H2的VQE势能曲线. 图中分别画出了通过经典计算机得到的最优量子线路参数计算的势能曲线以及从

θ=0开始运行的完整的VQE优化结果[25]

Figure 2 The performance of TenCirChem in electronic structure calculations. (a) Potential energy curve for the symmetric stretching of the O−H
bond in H2O with the 6-31G(d) basis set. The 1s orbital of the O atom is frozen, and the whole system is described by an (8e, 17o) active space and a
quantum circuit on 34 qubits. The FCI energy with STO-3G basis set is included for comparison[25]; (b) Ground state energy of the one-dimensional
half-filled Hubbard model by UCCSD with increasing coulomb repulsion strength U/t[25]; (c) VQE ground state energy of H2 with parity transformation
in the presence of depolarizing error, characterized by the error probability p. The Ry hardware-efficient ansatz is used, with between 1 and 3 layers[25];
(d) VQE potential energy curve of H2 computed on a QPU backend. QPU energies obtained from the classically optimized parameter and the full VQE
optimization process are both shown[25]

评 述
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模拟的自旋-玻色模型的量子动力学, 参数为 =0, ∆=1,
ω=1, g=0.5. 此处允许8个玻色子态, 相应的线路包含4
个量子比特. 模拟结果与精确对角化的结果保持一致.

图3(c)和(d)展示的是使用TenCirChem模拟的基于

Marcus模型的两个分子之间电荷转移或氧化还原反应

的结果. Marcus模型哈密顿量为

( )H V a a a a Ga a b b

g a a b b

= + + +

+ ( + ), (14)
i

i i

i
i i i

0
†

1 1
†

0 1
†

1
=0,1

†

=0,1

† †

这里a a( )0
† 和a a( )1

†
1 分别是第一个和第二个分子上电荷

的产生(湮灭)算符. 在这里我们采用转移积分V=−0.1,
无量纲耦合常数g=1, 振动频率ω=0.5. Marcus电荷转移

理论预测,通过降低反应吉布斯自由能的变化∆G, 反应

速率k将先增加后减少:

k V G= exp ( + )
4 , (15)

2 2

其中, λ=2g2ω是重组能, β是温度的负一次幂. 指数上存

在二次项, 当其中的∆G=−λ=−1时达到最大速率.
在模拟中玻色子态的数量仍被截断为8, 并使用格

雷码将哈密顿量编码到7个量子比特上. 设置初态电

荷占据在第一个分子上, 核坐标根据局域电荷弛豫.
图3(c)展示了使用TenCirChem将系统演化到t=8得到

的 a a0
†

0 与时间的函数关系, ∆G的范围为从0~−2. 在

初始阶段(t<2), 反应速率随t增加而增加. 而在2<t<8时,
反应达到稳态, 反应速率基本恒定. 图3(d)展示了稳态

的反应速率k. 由于在该模拟中没有包含温度的影响,
因此使用了最小二乘法来匹配模拟的k(∆G)数据, β被
拟合为2.71. 在∆G=−1时, 模拟的速率达到最大值, 与

图 3 TenCirChem在量子动力学计算中的表现. (a) 包含1个振动模式的自旋-玻色模型对应的三层变分哈密顿量的量子线路. q0代表自旋, q1代
表玻色子[25]; (b) 用变分量子动力学模拟的单模自旋-玻色模型的自旋弛豫[25]; (c) 不同的∆G值下第一个分子上电荷占据与时间的关系[25]; (d) 电
荷转移速率k与∆G的关系, 2<t<8. 圆点是基于 a a t kt c( ) = +0

†
0 对(c)中的线性区域的线性拟合, 虚线是Marcus理论式(15)和全量子电荷转移理论

的预测[25]

Figure 3 The performance of TenCirChem in quantum dynamics calculations. (a) Quantum circuit corresponding to the 3-layered variational
Hamiltonian ansatz for the 1-mode spin-boson model using binary encoding with Gray code. q0 represents the spin, and q1 represents the boson[25]; (b)
spin relaxation of the one-mode spin-boson model simulated by variational quantum dynamics[25]; (c) charge occupation on the first molecule vs time at
several values of ∆G[25]; (d) charge transfer rate k as a function of ∆G, for 2<t<8. The dots are from a linear fit based on a a t kt c( ) = +0

†
0 to the linear

region in (c), and the dashed lines are the predictions of the Marcus theory Eq. (15) and full quantum charge transfer theory[25]
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理论预测一致. 图中还画出了由全量子核隧穿电荷转

移理论预测的电荷转移率, 结果也非常相近[79]. 通过量

子计算模拟得到的反应速率k与全量子动力学的结果

存在一定误差, 一方面是由于k是通过对图3(c)中电荷

占据数计算的结果在2<t<8的线性区域进行线性拟合

得到的, 拟合的过程本身会带来一定的误差; 另一方面

对玻色子态数量的截断较小也会导致结果与全量子精

确解存在一定误差. 因此如果想要得到更加精确的量

子计算模拟结果, 可以进行如下改进: (1) 增加量子动

力学模拟的时长, 从而能够增加在线性区域的数据量,
使得线性拟合更为准确; (2) 增大玻色子态的截断数.

3 基于TenCirChem开发的量子计算方法

TenCirChem软件包的诞生在为量子计算化学提供

平台的同时, 也促使我们开发新的量子计算方法, 使其

更好地应用到不同问题的研究当中去 . 本节介绍

CHEM算法和SOAP算法.

3.1 基于Clifford线路的哈密顿量工程

Clifford线路是一类特殊的量子线路, 由属于Clif-
ford群的门组成, Clifford群是酉群的子群. Clifford群包

含三种门: Hadamard门(H), 相位门(S)和受控非门

(CNOT). 如果C是Clifford算符, 则对任何泡利串P,
C PC† 仍然是泡利串. Gottesman-Knill定理指出, 任何仅

由Clifford门和计算基矢上的测量组成的量子线路都可

以通过稳定子理论框架在经典计算机上有效地模

拟[80,81]. 对N个量子比特而言, 没有测量的Clifford线路

的经典模拟复杂度是O(N), 这与模拟一般量子线路的

指数复杂性形成鲜明对比. 下文介绍CHEM算法, 它利

用酉变换能够保持哈密顿量本征谱的特性, 帮助我们

对量子计算化学中的线路深度和准确性进行权衡.
设计哈密顿量酉变换UCHEM以帮助HEA线路优化

的完整流程详细展示在图4(a)中. 变换后的哈密顿量H
定义为

H U HU= . (16)CHEM
†

CHEM

H 和H 有相同的本征谱, 但具有不同的本征态.
将UCHEM限制为Clifford操作, H 可以在经典计算机

上被有效地处理, 并且H 与H 具有相同的项数. 令

U U= (0)CHEM HEA
† , 设置线路初态为HF态 HF , 则θ=0时

的能量期望为

H H(0) (0) = . (17)HF HF

该变换使得HEA线路在θ=0时达到HF能量, 这为

后续参数优化提供了良好起点. 进一步在UCHEM中引入

一个额外的UC:

U U U= (0), (18)CHEM C HEA
†

其中, UC是任意Clifford算符, 唯一的限制是它对HF态

不变: U = eC HF
i

HF 的值(ei 为全局相位因子), 这

使得式(17)仍然成立. UC可以依赖UHEA的结构.
最大化能量梯度已被证明是实现紧凑线路和高效

哈密顿量变换的可靠方法[42,82]. 通过最大化θ=0处的能

量梯度来构造UC可以更好地估计基态能量. 将HEA简

写为U R B( ) = ( )
j M

j j jHEA
=

1
, Bj为(多量子比特)Clifford

算符(也可以是恒等算符). 该写法并不限于图4(a)中的

HEA结构, 因此CHEM方法也可以应用于其他类型的

HEA. 能量导数可以写为

g E E= (0) = . (19)k
k =0

k

奖励函数定义为

R g= , (20)
k

k k
2

其中, δk=0或1指示梯度是否由于{ }(0)
k

中的线性

依赖性而冗余. 定义从与第k个旋转门Rk相关联的泡利

算符Pk变换而来的泡利串Qk:

Q B P B= , (21)k
j

k

j k
j k

j
=1

†

=

1

由于Bj是Clifford算符, Qk可以在经典计算机上有效地

计算. 波函数的导数可以写成:

U Q(0) = i
2 (0) , (22)kHEA HFk

{ }(0)
k

之间的重叠积分为

{ }
s

Q Q

= (0) (0)

= 1
4 ±1

4, ± i
4, 0 , (23)

kl

k LHF HF

k l

因此可令s l k= ±1
4( < )kl 时δk=0, 其他情况δk=1. 同时有,

其中h U h U=l l
'

C
†

C, 因此一旦得到UC, 即可计算出R. UC

在整个CHEM算法中起到不可缺少的作用, 可以通过

贪心算法获得最大化R的UC
[26].
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我们对比了通过CHEM和基于Ry拟设的传统VQE
得到的优化能量, p=2、4、6的VQE优化能量分布如

图4(b)中的上半部分所示[26], 这里p为线路的层数. 在

全空间中, CHEM的结果比Ry拟设的结果更好. 由于

CHEM的VQE优化从HF能量开始, 因此CHEM的能量

误差始终低于HF的能量误差. 传统的HEA的情况并非

如此, 此时由于初猜较差, 最大的误差在1 Hartree左右.

此外, 随着p从2增加到6, CHEM的精度单调地增加, 且
在p=2时CHEM就可以达到化学精度(误差<1.6 mH).

之后我们对不同体系下的电子结构问题进行了广

泛的基准测试, 测试范围为从4个量子比特到12个量子

比特. 在图4(c)和(d)中展示了基于CHEM和Ry拟设的超

过1000种不同初猜的最佳误差[26]. 在全空间的BeH2这

样一个非常庞大的系统内, CHEM始终优于Ry拟设. 对

图 4 CHEM方法及其应用. (a) CHEM方法示意图[26]; (b) 使用CHEM方法和随机初始化的Ry拟设对BeH2全空间优化能量分布(上图)及未使用

CHEM方法的Ry拟设的相应结果(下图)[26]. 灰色垂直虚线表示HF能量的相应误差. 实曲线来自核密度估计. (c)和(d)为优化的HEA能量与线路层

数p的关系[26]. (e)和(f)为奖励函数与线路层数p的关系[26], 它们包含了活性空间与全空间的结果. 具有深色和星星标记的线代表CHEM的结果,
具有浅色和圆形标记的线代表基于不具有Clifford变换的哈密顿量的VQE结果. (c)和(d)中的阴影区域对应于1 kcal/mol(或1.6 mH)的化学准确度
Figure 4 CHEM approach and its application. (a) Schematic diagram for the CHEM approach[26]; (b) optimized energy distributions using the CHEM
protocol and Ry ansatz with random initializations for BeH2 full space (above). The corresponding results for the Ry ansatz without CHEM are also
shown (below)[26]. The gray dashed vertical lines represent the corresponding errors for HF energy. The solid curves are from kernel density estimation.
(c) and (d) are the optimized HEA energies vs number of layers p[26]. (e) and (f) are the reward function vs. number of layers p[26], these four pictures
include results for CHEM with and without active space treatments of the three molecules. Lines with deep colors and star markers are for CHEM, and
lines with light color and circle markers are for the VQE based on the Hamiltonian without Clifford transformation. The shaded areas in (c) and (d)
correspond to the chemical accuracy of 1 kcal/mol (or 1.6 mH)
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Ry拟设而言, 降低误差到10 mH以下就已经较为困难,
而CHEM却在p=2时即可达到化学精度 . 线路中的

CNOT门数为(N−1)p(图4(a)), CHEM在线路中只有22
个CNOT门时, 误差低于1 mH. 随着p的增加, CHEM的

最佳误差会缓慢减小, 这可能是由于奖励函数R达到最

大值导致的. 如图4(e)和(f)所示, 优化后的R非常接近理

论最大值[26]. 而在采用活性空间近似的较小系统中, 奖
励函数R几乎不随p的变化而变化, 这可能是图4(c)中所

示的最佳误差发生波动的原因之一. 因此, 当p较大时,
可能可以通过设计更复杂的R以进一步改进CHEM.

3.2 近似抛物线序列优化

参数优化是VQE框架的重要瓶颈之一. 一种常用

的专门为HEA线路设计的优化器是NFT优化器[83~85],
该方法在保持其他参数不变的同时, 每次优化一个参

数. 由于能量期望作为单个参数的函数可以用一个正

弦函数来表示, NFT优化器只需要三次独立的能量评

估, 不再需要梯度计算. 将参数直接优化到能量最小处

的过程可以看作是常规的线搜索过程的变体. NFT优
化器的一个显著优点是它对统计测量噪声的容忍度.
这是通过避免较为相似的能量值来实现的. 然而, 该方

法的局限之处在于, 只有当每个参数都与一个单量子

比特旋转门 ( ) ( )R A X Y Z I= e { , , , }j j
A

i
i( /2)j j )相关联

时, 它才是最有效的. 因此, NFT优化器难以在不显著

增加开销的前提下应用于UCC拟设[86]. 在UCC拟设中,
一个UCC因子e Gj j被编译成多个单量子比特旋转门构

成的线路, 这些单量子比特门共享相同的参数θj. 如果

激发算符的阶数为K, 则共享参数的门的数量为22K−1.
此外, NFT优化器所采用的顺序优化方法忽略了参数

之间的“关联性”. 在Hessian矩阵 E
i j

有较大的非对角

元素时, 线搜索过程只向最优参数向量θ移动很小的步

长, 这可能会导致收敛所需的步数大量增加, 如图5(a)
所示. 因此, 序列优化算法在复杂化学系统的有效收敛

上可能面临挑战[87].
近似抛物线序列优化(SOAP)是一个强大而有效的

优化器, 专门被设计用于量子计算机上的UCC拟设参

数优化[27]. SOAP方法基于以下考量: 如果UCC拟设的

初猜不是全局最小值的话, 那么它会非常接近一个很

好的局部最小值. 初始化UCC拟设的最直接的方法是

设置θ=0, 从而使得初态 ( ) 是HF态. 一种更有效的参

数初始化方法是使用二阶Møller-Plesset微扰理论

(MP2)来生成初猜[88]. 如果 ij
ab是从轨道ij到轨道ab的激

发的系数, 则它可以被初始化为

h h
= + , (24)ij

ab ijba ijab

i j a b

其中, hpqrs为双电子积分, εp为HF轨道能量. 假设θ足够

接近最小值点, 那么能量函数可以用任意方向v 处的抛

物线来近似

E xv ax bx c( + ) + + , (25)2

系数a、b和c可以通过3次能量计算来确定, 然后向θ中

添加一个偏移量 b
av2 , 使其沿v 方向移动到最小值. 通

过拟合抛物线, 我们减少了所需的测量次数, 并使算法

对统计噪声的鲁棒性更强.
SOAP的基本迭代过程如下: 首先初始化方向向量

v e=i i, 其中ei是参数空间中的一个单位向量. 在每次迭

代中, 对每个方向向量vi测量沿 xv+i i1 的能量. 这里 i 1

是沿着vi 1方向的先前优化步骤的优化参数向量. 然后

利用测量的能量进行基于式(25)的抛物线拟合. 随后,

通过将 i设置为抛物线的最小值, 即 b
av2i i1 , 来优化

线路参数. 这个过程本质上是一个vi方向上的简化线搜索

过程, 在搜索完成后该算法则开始测量下一个方向向量

vi+1. 一旦遍历了整个方向向量列表V v v v= [ , , , ]N1 2 ,
SOAP算法就将继续进行下一次迭代, 直到满足一定的

收敛标准. V的初始顺序是通过确保 >i i+1来确定

的, 其中θi是由MP2振幅决定的初始θ的第i个元素. 与

SOAP类似的优化方法在全局优化[89]和准透热化[90]等

领域都有应用, 它们的类似之处在于都通过在空间中

结合全局搜索和局部优化的策略, 在减少计算复杂度

的同时保证了优化的准确性. 更多关于SOAP的算法细

节可以在文献[27]中查看.
在N2、H8和CH4三个体系中的测试结果体现了

SOAP在UCCSD拟设上的优越性. 这些体系的独立参

数个数分别为48、108和62个. 测试以非常昂贵的L-
BFGS-B方法得到的结果为基准, 还包括了三种传统的

无梯度优化算法——Nelder-Mead算法[91], COBYLA算

法和Powell方法的结果作为比较.在N2分子上的测试结

果如图5(b), 其中对能量添加了标准差为1 mH的高斯

型量子噪声. 在有噪声或无噪声的情况下, 无论是在收
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敛速度还是收敛结果上, SOAP方法都具有相比于其他

方法非常优异的表现.
进一步, 在超导量子计算机上的实验更证明SOAP

了作为真实量子器件的参数优化器的优越性. 使用的

体系为H8, 采用了(2e, 2o)活性空间近似以减少线路深

度. 键长设置为d=3.0, 对应于强关联状态. 经过奇偶变

换[40,41]后, 需要2个量子比特来表示系统波函数. 哈密

顿量中的每一项都用216次测量来确定期望值. 实验采

用了标准读数误差缓解技术以减少量子线路的测量误

差. 在被编译到量子器件上的原生门之前, 拟设的整体

线路如图5(c)所示. X门产生了初始的HF态 0101 , 它在

奇偶变换下对应于 0110 , 并通过移除第二和第四个量

子比特减少到 01 . 前两个单量子比特Ry旋转门用于单

激发, 而CNOT门和受控Ry门用于双激发. 在图5(d)中
给出了SOAP与经典的无梯度优化方法的收敛行为比

较. 为了减少测量不确定度带来的随机性, 每种方法分

别进行了3次优化. 结果清楚地表明, 在现实的硬件条

件下, SOAP具有更快的收敛速度, 且收敛轨迹较为

一致.
值得注意的是, 本文展示的结果均是在假设波函

数初猜接近局部最小值的前提下得到的结果, 但实际

图 5 SOAP方法及其应用. (a) 当Hessian矩阵中存在较大的非对角元素时, 顺序优化方法的优化轨迹示意图. 传统的顺序优化方法从灰点开始,
然后沿着灰线继续进行. SOAP识别了一个更优的平均方向, 用橙色箭头标记, 显著加速了收敛[27]. (b) SOAP与其他基于噪声模拟的无梯度优化

方法的收敛速度对比. 量子噪声被建模为对测量能量的高斯噪声, 其标准偏差为1 mH. 与5个独立轨迹的标准偏差用阴影区域表示. 红色虚线是

基于无噪声仿真的L-BFGS-B方法的最优值. 测试体系为N2分子[27]. (c) 用于硬件实验的量子线路[27]. (d) 基于QPU实验的SOAP与其他无梯度优

化方法的收敛速度对比. 基准选取的是H8的(2e, 2e, 2o)活性空间近似的UCCSD计算,对应于2个量子比特和2个线路参数. 对每种方法,分别进行

了3次独立的优化试验[27]

Figure 5 SOAP approach and its application. (a) Schematic diagram showing the optimization trajectory of sequential optimization methods when
there are large off-diagonal elements in the Hessian matrix. Traditional sequential optimization methods start from the gray dot and proceed along the
gray line. SOAP identifies a more promising average direction marked by the orange arrow which significantly accelerates the convergence[27]. (b)
Convergence rate of SOAP compared to other gradient-free optimization methods based on noisy simulation. The quantum noise is modeled as Gaussian
noise to the measured energy with a standard deviation 1 mH. The standard deviation from 5 independent trajectories is depicted as the shaded area. The
red dotted line is the optimum value from the L-BFGS-B method based on the noiseless simulation. N2 molecule is used for the test[27]. (c) Quantum
circuit used for hardware experiments[27]. (d) Convergence rate of SOAP compared to other gradient-free optimization methods based on experiments on
QPU. The benchmark platform is UCCSD calculation of H8 with a (2e, 2o) active space approximation, which corresponds to 2 qubits and 2 circuit
parameters. For each method, 3 independent optimization trials are performed[27]

12
 https://www.sciengine.com/doi/10.1360/TB-2024-1150



上即使是对于随机的初猜, 与其他一系列优化方法比

较, 在多数情况下SOAP的表现仍是几乎最优的[27]. 因

此, 在SOAP方法中并不强制要求假定波函数初猜接近

局部最小值. 在处理复杂关联大体系等问题时, 可以采

用其他产生初猜的方式, 比如通过张量网络粗略计算

得到主要组态, 再进一步构造初猜.

4 利用变分基矢编码器对电子-声子系统的
有效量子模拟

电子-声子系统的数字量子模拟需要将无限个声子

能级截断为N个基矢, 然后以量子比特计算为基础对其

进行编码. 一元编码 m 00 1 00m 和二元编

码 m m / 2 mod 2i
i 是最具代表性的两种编码

方案, 它们分别需要O(N)和O(logN)量子比特以及O(N)
和O(NlogN)个量子门. 基于TenCirChem软件包, 我们开

发了一种全新的变分基矢编码器, 它可以将服从纠缠

熵定律的系统的量子比特和量子门的比例缩小到O(1),
大大减少了模拟对量子比特和量子门的需求[28].

变分编码将与模拟系统纠缠最大的m 态的线性组

合映射为计算机基组: C m nm mn , 其中Cmn由变

分原理决定. 为了用Ni个量子比特对每个声子模式l进

行编码, 我们定义了变分基矢编码器B l[ ]如下[28]:

B l C l n m n C l m[ ] := [ ] = [ ] ,
m n

mn l l n l m
mn l=1

2

=1

2N Nl l

(26)

满足B l B l I[ ] [ ] =† , 也即, 这里m 表示声子态, n 表示量

子比特态. 在m 基下的原哈密顿量H 可以用以下表达

式编码到 n 基:

H B l H B l:= [ ] [ ] . (27)
l l

†

无论是静态和动态问题, 也即不含时和含时两种

情况, 编码器的系数C都是由变分原理确定的[28]. 本文

提出的算法可以被视为局部基优化方法DMRG[92,93]的

推广或最近提出的量子经典混合张量网络[94]的特例.

因此, B l[ ]捕获了与系统其他部分纠缠最大的2Nl个声

子态. 对服从面积定律的局部哈密顿量而言, 1个声子

模式与系统S的其他部分之间的纠缠熵为常数[95]. 因

此, 近似编码态和目标态之间的保真度
2
具有下

限2
e

N

S
l , 这为变分编码方法对基态和低激发态问题的有

效性奠定了理论基础.
我们首先通过一维Holstein模型的VQE模拟进行

变分基矢编码器的测试. 模型哈密顿量为

( )H Va a b b g a a b b= + + + , (28)
i j

i j
i

i i
i

i i i i
,

† † † †

其中, a a(† )和b b(† )分别为电子和声子的产生(湮灭)算

符, V为转移积分, i、j表示具有周期边界条件的最近

邻对, ω为振动频率, g为无量纲耦合常数. 假设V=ω=1,
并根据不同的耦合强度调整g. 考虑对应于3(Nl+1)=1量
子比特的三格点系统, 这里使用二元编码来代表传统

的编码方法, 一元编码会得到相似的结果. 变分哈密顿

量拟设可以写为

( ) ( )= e e , (29)
l

L

j k

a a a a

j

a a

,
0

ljk j k k j lj j j j j
† † † †

其中, L为层数, 这里选取L=3. 图6(a)比较了使用Nl=1的
变分编码和二元编码的准确性, 可以清楚地看出变分

编码明显更为准确, 特别是在强耦合的情况下. 在这种

情形下, 二元编码只使用2个声子基矢来描述每个声子

模式, 而变分编码允许在将它们组合成最大纠缠态之

前使用多达32个声子基矢. 用于变分编码和二元编码

的量子线路本质上是相同的, 这体现了更好的编码策

略带来的巨大优势. 以上为不含时的情形, 而图6(b)则
展示了对单振动模自旋-玻色模型的自旋弛豫动力学

过程的模拟结果. 模型哈密顿量如式(13)所示, 此处假

设 = 0, = 1, 使用了三层的变分哈密顿量拟设[52]. 图

中基于强耦合(ω=1和g=3)条件下的单模自旋玻色子模

型, 比较了变分编码和二元编码的性能, 可以看到使用

Nl=1的变分编码在使用更少的量子比特和量子门的前

提下得到了比二元编码更精确的动力学. 实际上, 当我

们将自旋-玻色模型的振动模式数增加至8个时,二元编

码就已经完全失效, 而变分编码则仍能得到与精确解

一致的结果[28].
在超导量子计算机[96,97]上的硬件实验也进一步证

明了变分编码器方法的准确性和高效性. 考虑由式(28)
描述的双格点Holstein模型的基态问题, g=3且Nl=1. 这

2个电子格点用1个量子比特表示, 因此系统的量子比

特总数为3. 模拟用的量子线路如图6(c)所示, 电子自由

度被映射到第二量子比特, 2个声子模分别被映射到第

一和第三量子比特. 线路中的唯一参数可由VQE确定,
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二元编码和变分编码均采用相同的参数. 在图6(d)中展

示了从弱耦合到强耦合的变分编码的基态能量, 模拟

于图6(a). 模拟器结果基于图6(c)所示的参数化量子线

路, 没有考虑门噪声和测量不确定度. 图6(d)的结果与

图6(a)的结果一致, 误差主要由量子计算机中固有的门

噪声所导致. 在图6(e)中, 我们展示了变分编码的收敛

性. 该算法对量子噪声和测量不确定度具有抗干扰的

能力, 在5次迭代时就能得到收敛的能量.

5 总结与展望

量子计算在量子化学领域诸如在小分子模拟、电

子-声子相互作用和中等规模多体系统问题中具有很

大的潜力, 然而当前的方法在NISQ硬件内禀属性的影

响下仍面临诸多挑战. 本文介绍了强大易用的量子计

算软件包TenCirChem, 它能够助力化学工作者更好地

利用量子计算解决量子化学问题; 同时本文介绍的几

种基于TenCirChem开发的量子计算方法在量子资源使

用、噪声鲁棒性和计算精度等方面都取得了显著进步,

使得在NISQ硬件上的量子化学计算更加可行.当然,要
实现实际化学问题的精确求解, 仍有许多待解决的难

题. 目前量子线路的深度依旧受限于NISQ硬件的噪声

水平. CHEM方法通过减小量子门数量和提高初始参

数的优化来降低计算复杂度, 但在处理大规模系统时,
这些优化仍不足以完全消除噪声影响. 未来, 通过发展

更浅层线路的算法、开发自适应噪声缓解方法或提高

硬件性能, 可以进一步提升计算结果的精度和稳定性.
此外, 参数优化在量子化学计算中同样至关重要, 目前

而言, 高维参数空间的优化依旧困难. SOAP优化器在

UCC拟设的参数优化中减少了测量次数, 但面对大分

子系统的参数空间时仍存在优化效率瓶颈. 发展高效

的自适应优化方法, 如使用机器学习方法预测初始参

数, 或通过实时反馈调节优化策略, 有望进一步提升参

数优化的效率. 另一方面的问题则是对量子比特数量

的需求, 编码方案如变分基矢编码在电子-声子耦合系

统中的资源需求已显著降低, 为了解决大分子系统的

量子比特瓶颈, 未来可以继续探索更高效的嵌入方法

图 6 不同编码方式计算Holstein模型的结果比较[28]. (a) Holstein模型在不同耦合强度g下由二元编码和变分编码得到的基态能量; (b) 单模自

旋-玻色模型中由不同声子基矢数的二元编码与变分编码得到σz的含时演化结果; (c)~(e) 变分基矢编码的Holstein模型基态能量的量子硬件实

验. (c) 量子线路, 其中9量子比特QPU中的3个量子比特和1个单参数线路用于模拟; (d) 由二元编码和变分编码得到的基态能量; (e) 变分编码

下基态能量相对于宏迭代的收敛性
Figure 6 Comparison of different encoding schemes for calculating Holstein model[28]. (a) Numerical simulation results for the ground state energy by
binary encoding and variational encoding with different coupling strength g of the Holstein model. (b) Numerical simulation results for the spin-
relaxation dynamics of the spin-boson model: comparison between binary encoding with different numbers of phonon basis states and variational
encoding for a one-mode spin-boson model. (c)–(e) Quantum hardware experiments for the ground state energy of the Holstein model with variational
basis state encoder. (c) Three qubits out of nine qubits of a superconducting QPU and a one-parameter circuit are used for the simulation. (d) Ground
state energy by binary encoding and variational encoding. (e) Convergence of ground state energy with respect to the macro-iteration for variational
encoding
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和编码方案. 此外, 除了文章中所提到的方法, 还有一

类量子-经典混合方法, 它们将经典计算中的预处理或

数据滤波与量子计算部分更紧密结合, 来提升整体计

算效率和精度. 未来, 除了优化量子线路、提高量子-

经典协作效率外, 还可以考虑设计量子自适应变分线

路. 随着硬件和算法的逐步成熟, 量子计算在量子化学

中的应用前景将更加广阔, 为化学问题提供全新的解

决方案.
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Quantum-computational chemistry in noisy intermediate-scale
quantum era: TenCirChem and its application
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Quantum computing has emerged as a transformative approach for tackling complex problems in quantum chemistry, particularly in
simulating multielectron systems and electron-phonon interactions. However, the current noisy intermediate-scale quantum (NISQ)
devices face significant challenges in implementing practical quantum algorithms due to error accumulation caused by increased circuit
depth, qubit counts, and gate operations. To address these challenges, we present TenCirChem, an open-source Python package
specifically designed for implementing variational quantum algorithms in quantum computational chemistry.
TenCirChem demonstrates exceptional performance in simulating unitary coupled-cluster circuits through its innovative use of

compact representations for quantum states and excitation operators. This package supports noisy circuit simulation and provides
advanced algorithms for variational quantum dynamics, enabling researchers to explore complex chemical phenomena. Its capabilities
are exemplified in various applications, including the calculation of potential energy curves and the investigation of quantum gate error
impacts on molecular systems. Moreover, TenCirChem’s seamless integration with real quantum hardware makes it a versatile tool for
both simulation and experimentation.
A key innovation developed within the TenCirChem framework is the Clifford-based Hamiltonian engineering approach for molecules

(CHEM). This algorithm addresses the critical challenge of achieving chemical accuracy with shallow quantum circuits, a fundamental
requirement for practical applications on NISQ devices. CHEM employs a sophisticated Clifford-based Hamiltonian transformation that
operates within the variational quantum eigensolver (VQE) framework using hardware-efficient ansatz. The method ensures four crucial
advantages: (1) generation of initial circuit parameters corresponding to Hartree-Fock energy, (2) maximization of initial energy gradients
with respect to circuit parameters, (3) minimal classical processing overhead without additional quantum resource requirements, and (4)
compatibility with any circuit topology. Through quantum hardware emulator demonstrations, CHEM has achieved chemical accuracy
for systems up to 12 qubits with fewer than 30 two-qubit gates, representing a significant advancement in practical quantum
computational chemistry.
To enhance the efficiency of variational quantum algorithms, we developed the sequential optimization with approximate parabola

(SOAP) method, specifically designed for parameter optimization in unitary coupled-cluster ansatz. SOAP addresses the critical
bottleneck of measurement requirements in VQE by implementing an innovative optimization strategy that approximates the energy
landscape as quadratic functions. This approach minimizes the number of energy evaluations while incorporating parameter correlations
through the integration of average directions from previous iterations. Benchmark studies demonstrate SOAP’s superior performance,
showing faster convergence and enhanced noise robustness compared to traditional optimization methods. The method’s scalability has
been validated through numerical simulations of up to 20 qubits, and its practical efficacy has been confirmed through experiments on
superconducting quantum computers.
For simulating electron-phonon systems, we introduce a variational basis state encoding algorithm that significantly reduces resource

requirements compared to conventional unary and binary encoding schemes. Our approach achieves smaller scaling than traditional
methods for qubits and gates for systems obeying the area law of entanglement entropy, this remarkable reduction in resource
requirements comes at the cost of a constant amount of additional measurements. The algorithm’s effectiveness has been validated
through both numerical simulations and quantum hardware experiments, demonstrating that using just one or two qubits per phonon
mode can produce quantitatively accurate results across various coupling regimes.
The integration of these innovations within the TenCirChem library represents a significant advancement in quantum computational

chemistry. The software package provides researchers with a comprehensive toolkit for developing, testing, and implementing quantum
algorithms, while the novel methods address fundamental challenges in circuit depth, parameter optimization, and resource efficiency.
These developments collectively enhance the practicality of quantum computing for addressing real-world chemical problems in the
NISQ era, offering improved accuracy, efficiency, and noise robustness.

quantum computing, NISQ, TenCirChem, quantum chemistry, quantum dynamics
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