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System / Problemstellung

Multidimensionale IR-Anregung : CO/Cu(100)

Ziele:

o Modenselektive IR-Anregung von Adsorbaten in hoher Dimensionalitat
und dissipativer Umgebung

o Temperatureffekte
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Tuis (ps) | 108 2.3 82 | 33

6 Moden:

o Frustrierte Translation (entartet)

o Frustrierte Rotation (entartet)

o CO-Metall-Schwingung

o C-O Streckmode
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MCTDH: Wellenpakete*

Arbeitsplan / Methodik II
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MCTDH: Dichtematrizen®
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Arbeitsplan/Methodik I

1)

Nicht-dissipativer Fall:

o 6-D Wellenpaketpropagation

o Multi Configurational Time Dependent Hartree (MCTDH) Methode*
fir Wellenpakete

e “Optimal Control Theory” (oder iteratives Verfahren) zur Optimierung
des IR-Pulses®

2)

Dissipativer Fall:

o Dichtematrixtheorie offener Quantensysteme
® MCTDH-Methode fiir Dichteoperatoren®
o Iterative Optimierung des IR-Pulses

o Vibrationsrelaxation modelliert durch Lindblad-Funktional mit
approximativen Leiteroperatoren”
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Hochdimensionale WP-Propagationen mit MCTDH: %10

60 + 1 dimensionales Modell der inelastischen Streuung:
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Vorarbeiten
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Schwingungsrelaxation in einem Vergleich von Haftwahrscheinlichkeiten:
Wellenpaket (dicke Linie) vs. Lindblad

Dichtematrix (diinne Linie)

IR-Anregung von NH3/Cu(111):!! Dichtematrixtheorie

e Zwei raumliche Freiheitsgrade:
Desorptionskoordinate, Inversionsschwingung v

Morsepotential.

e Direkte Dipolkopplung
Vint (g, 1) = —p=(q) Ez(t)
e Dissipation (Kopplungsparameter \)

e Zustandsselektive Vibrationsanregung:
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