Inhaltsverzeichnis

Abkiirzungsverzeichnis v
Zusammenfassung
1. Einleitung 1
2. Theoretische Grundlagen 7
2.1  Photophysikalische Eigenschaften in MoleKUlen ............coeveeverererecerrerererernrenseeeseennnns 7
2.1.1  Physikalischer HINtergrund .........cocececeeererirueevenrerereresrsenssesesssessesssssssesessesesesserens 7
2.1.2  Relaxationsprozesse nach Photoanregung ............oceceveeerveririeninenesenienesenesensenes 9
2.2 Zeitaufgeldste SPeKIrosKOopie ......cccvirievinriieerininrenieeetreee et seeeere st sessens 11
2.2.1  Nichtlineare optische Effekte .......cccoevrerirrieririnerererrenieeeeeereeseeeeeeseeesaenens 11
2.22  FemtoseKundenpulSe ........cccoeeeieierierinininieninenenentsesecsietseee et st senenens 15
2.2.3  Transiente AbsorptionsSpektroSKOPIe ........ccceereeueeruecereninecreennseneireeseeseene 18
2.3 Grundlagen zu Kohlenstoffnanorshren .........c..cceeeveveevicieeeeiineninienncnescseeenienens 21
2.4  Grundlagen zu anorganischen Verbindungen........cc.coccvevveviveevinnnnnincsninninennsiinnennns 22
3. Experimente 25
3.1  Stationére AbsorptionsspektroskOpPi€ .......cccovvmicirriirinisnnminrniniiii e 25
3.2 FluoreszenzspeKtroSKOPIC. ....ceueirierieceniriimirininnniiiierescnsisie e snessseseanens 25
3.3  Zeitaufgeloste Breitband-Absorptionsspektroskopie ........coievririeiniveneicverenenninnns 26
3.3.1  Allgemeiner AufbaU ...t ssa e 26
3.3.2  Erzeugung der zweiten und dritten Harmonischen der Laser-Fundamentalen .. 29
3.3.3  Nicht-kollinearer Optisch Parametrischer Verstirker — NOPA ......................... 30
3.3.4  UV-Vis-Experiment SOOI 32
3.3.5  NIR-EXPEIHMENL c.cuviuininirctiriiiieiininineteneitssssssis sttt st esssensssnses 36
3.3.6  Charakterisierung des Experiments und Analyse von transienten
AbSOrPHONSSPEKLICI cuvvrvviriviiiinititeie ettt 41
3.4  Probenvorbereitung und Experimentelle Bedingungen.........couoeviininierninncincnences 53
3.4.1  Einwandige Kohlenstoffnanorshren (SWNTS) ....ccoviiinininennneioensneienenenscaes 54

Bibliografische Informationen
http://d-nb.info/1224053265 digitalisiert durch


http://d-nb.info/1224053265

3.42  Euw/Tb-Phenanthrolin-KOmpPIEXe ......ccceuerereeuerereerrenrrereeteeseesioeseceseeeessseseenseas 55

3.43  d-f-Polypnictogenid-KOmPIEXE.....ceveueuirirerererniirinereesieeseeaeseseeseeessesaeesesssssssses 56
344 Ni2Dy2-KOMPIEXE «..cucvererreirririririsniesesiesssesesesseessssesseseeesssssssessssssseassossesens 57
345 Germanium-ClUSIET .....coueeeereurrreeeiersiesesssissssenssesessess e sessssssssnssssssesssssosssseseenes 57

4. Einwandige Kohlenstoffnanorshren (SWNTs) 59
4.1  Stationdre Absorptions- und Fluoreszenzspektren ...........c.ouivvueveieneueverecrereseeessennne 60
4.2 Transiente AbSOTPIONSSPEKIIEN .....ccvvueervireiruerereerierererereiee e reser e sesenssssseassesennas 61
4.3 RelaXationSVErhalten ..........cccoreeveniecnnnecese et b e saerennns 68
4.3.1 Zuordnung der ersten ZeitkONStANLE...........evevvreverererereseerereresseeseereserssssseseresens 69
432  Zuordnung der zweiten ZeitkONSLaANLE...........cevveeereverereveeseeeeiesereneesscsesesesesenne 71
433  Zuordnung der dritten und vierten Zeitkonstante...........c.eeveverererieieereensrevenanens 71

4.4 Zusammenfassung und AUSBlCK.......ccccuvurieriiereeeeiieenececree s 72
S. Euw/Tb-Phenanthrolin-Komplexe 75
5.1  Stationdre Absorptions- und Fluoreszenzspektren ..........ceveveevreeeeemreerseereneseneesens 76
5.2 Transiente AbSOrPONSSPEKIIEN .....cucueererrierereerereiereersenereresereesessesnsesesssesssssssesenes 78
5.3  Energietransfer auf das Lanthanoid: Einfluss der Liganden ...........ccceevevvvvvevererenene. 85

5.4  ,Quantenbeats“: Schwingungen von Wellenpaketen in der Potenzialfliche — direkte

Beobachtung des Energietransters......occireeeererererereesieeiieserescreesssssessssssssssesssssosssessssseaes 86
5.5  Zusammenfassung und AUSDLCK.......cccecvrerrereirrreeirrereeeeeereeesieeere e seesenenenenes 90
6. d-f-Polypnictogenid-Komplexe 91
6.1  Stationdre AbSOrPIONSSPEKIIEN ... .c.cerrrerrrrrrrerereirrereerereiererereressssssesrsesesesesesesersneses 92
6.2 Transiente AbSOIPLIONSSPEKLIEN ........ovevereriiriretireiiiseeeeaeseeteseresessssesessesessssesessessases 94
6.3  Einfliisse der Lanthanoid-Ps/Ass-Bindung auf das Relaxationsverhalten................. 98
6.3.1  Unterschiede zur Vergleichsverbindung ..........ccccoovevereeeecinereeneneessereisessnes 929
6.3.2  Unterschiede zwischen Ps und ASs.........coeveveuemrurirencccennenenccseereieereseserennene 101
6.3.3  Unterschiede bei verschiedenen Lanthanoiden..........ccoeeeerrueeereernnenerevenennene 102

6.4 Zusammenfassung und AUSBICK.........couevecreeerneeerneecceni e 103

7. Ni:Dy:-Komplexe 105



7.1  Stationdres Absorptionsspektrum ...........cccveeivevvinceereevenemnesccrensinen.

7.2 Transiente AbSOrptiONSSPEKLIEN .......cceverevereeererereeteeeeerereie e reresseseeesesenennes
7.3 Relaxationsdynamik .........ccocvecennirnrereineennne s es e sensenes

7.4 Zusammenfassung und AUSBLCK......c.ccevveereverereeeeeereeereresiccreee e seesenne

8. Gey-Cluster

8.1  Stationdre Absorptionsspektren der Geg =CIUSLEr......ccoueurerrvereeerererererererennes
8.2  Der freie Gey -Cluster: Ladungstransfer auf das Losungsmittel ..........cceene.en.
8.2.1 Transiente Absorptionsspektren: Ergebnisse und Auswertung................
8.2.2  Diskussion: Photoinduzierter Ladungstransfer auf das Losungsmittel.....
8.3  Substitution mit UbergangSmetallen .............oc.veeeeeereerseroneeenesessssnsssssesenenens
8.3.1  GeygZnGeg: €in CIUSLEr-DIMET .....cucveuevrueererierrirerirerisesesesieeseseessessssesessns

8.3.2  FpGey: starke WechSeIWIrkung........coceeeeeueerenieenenrnenreneenenneereeeeninessenenes

8.3.3  Substitution mit einwertigen Metallen: EtAuGes, BuAuGeo und MnGeo

8.4  Zusammenfassung zu den Geg-CIUSLEIN.......cccevruruerereeerereererieeeenernseriesesesesenes

A. Anhang

Literaturverzeichnis

Liste der Verdéffentlichungen

115
116
119
120
130
135
135
140
145
157
161
201

215



