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ber Metallatom-Molekiil-Cluster: Modellsysteme fiir Losungsprozesse

Beim Losen von metallischem Natrium in fliissigem Ammoniak wird das Valenzelektron vom
Ionenrumpf getrennt und in einem von Losungsmittel-Molekiilen umgebenen Hohlraum gebunden:
es wird das “solvatisierte Elektron” gebildet. Die optischen und chemischen Eigenschaften einer
solchen Losung werden ausschlieBlich durch das solvatisierte Elektron bestimmt. Trotz zahlreicher
Studien sind die mikroskopischen Details dieser Losungsprozesse noch weitgehend unverstanden.

Cluster bestehend aus einem Alkaliatom und polaren Losungsmittel-Molekiilen sind daher
interessante Modellsysteme zur Untersuchung des Losungsprozesses auf mikroskopischer Ebene.
Wir haben die spektroskopische Eigenschaften von Natrium-Ammoniak- und Natrium-Wasser-
Cluster eingehend untersucht. Neben den lonisationpotentialen wurde von uns die energetische Lage
des niedrigsten elektronisch angeregten Zustands dieser Cluster bestimmt. Im Fall von Ammoniak
als Losungsmittel wurde eine Verschiebung des gelben Natrium s—p Ubergangs in den nahen
infraroten Spektralbereich nach einer Anlagerung von nur 4 Molekiilen beobachtet. Fiir Natrium-
Wasser-Cluster ist die Verschiebung der Absorption etwas geringer. Die Absorptionsmessungen
deuten auf eine starke Kopplung der elektronischen Anregung an die internen Schwingungen der
Losungsmittelmolekiile hin, die zu einer gegeniiber der reinen Strahlungsrelaxation verkiirzten
Lebensdauer fithrt. Wir haben daher die Lebensdauer des angeregten Zustands von Natrium-
Ammoniak- und Natrium-Wasser-Clustern direkt mit Hilfe der Femtosekunden Pump-Probe-
Technik vermessen und eine starke Abnahme der Lebensdauer auf ca. 150 fs fiir Komplexe mit 10
Losungsmittelmolekiilen gefunden. Die experimentellen Resultate kénnen mit Hilfe neuester
quantenchemischer Rechnungen interpretiert werden.



