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Abstract: Stofit ein NO-Molekiil mit der Oberfliche eines
Gold-Einkristalls, kann das Molekiil Schwingungsenergie an
die Oberfliche abgeben oder Energie in Form von Schwin-
gungsenergie aufnehmen. Diese Energieiibertragung erfolgt
iiber einen Elektronentransferprozess. Durch die Entwicklung
neuer Methoden im Bereich des optischen Pumpens und zur
Orientierung von Molekiilen konnen jetzt alle wichtigen Frei-
heitsgrade fiir diesen Elektronentransferprozess kontrolliert
werden. Dadurch erhalten wir tiefen Einblick in die Funkti-
onsweise der Elektronentransferreaktion und demonstrieren,
wie diese beeinflusst werden kann. Es zeigt sich, dass die
Wahrscheinlichkeit fiir einen Elektronentransfer mit zuneh-
mender Translations- und Schwingungsenergie sowie mit ge-
eigneter Orientierung ansteigt. Wenn die Schwingungsenergie
allerdings sehr hoch ist, wird die Translationsenergie unwich-
tig, und auch die Orientierung in Bezug auf die Oberfliche
verliert an Bedeutung. Das Zusammenspiel aller drei Kon-
trollparameter kann anhand einfacher Modellpotentiale ver-
standen werden.

Elektronentransferreaktionen sind fiir viele Phinomene in
der Biologie, Physik und Technik von Bedeutung und sind
Gegenstand groBer wissenschaftlicher Anstrengungen.! Eine
fundamentale Frage ist, auf welche Weise die Bewegung der
Reaktanten auf die Wahrscheinlichkeit fiir den Elektronen-
transfer Einfluss nimmt. Es wird gemeinhin angenommen,
dass alle Freiheitsgrade — dies beinhaltet die Orientierung, die
Schwingung und die Translation — wichtige Kontrollparame-
ter fiir den Elektronentransfer sind. Dies macht das Ver-
stdndnis ihrer Bedeutung und ihres Zusammenspiels zu einer
grofen Herausforderung."® Elektronentransferreaktionen
werden zumeist in Losung untersucht, wodurch Solvata-
tionseffekte und die Schwierigkeit, diese gezielt zu steuern,
die Komplexitit weiter erhohen.

Umfangreiche experimentelle™! und theoretische Stu-
dien haben gezeigt, dass die Ubertragung von Schwingungs-
energie, die beim Stof3 eines NO-Molekiils mit einem Metall
auftritt, das Ergebnis einer Elektronentransferreaktion ist.
Der Elektronentransferprozess erlaubt — entgegen den An-
nahmen der Born-Oppenheimer-Niherung — eine Ubertra-
gung der Schwingungsenergie des Molekiils auf elektronische
Freiheitsgrade im Festkorper,?*®! und kann sogar zur Emis-
sion von Elektronen fiihren.>* Dieses Modellsystem ist in
vielerlei Hinsicht dquivalent zum Elektronentransfer in der
kondensierten Phase, mit dem Unterschied, dass Solvata-
tionseffekte in einer viel einfacheren Weise auftreten.! Im
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Speziellen wechselwirkt ein Ion anstatt mit einer Solvathiille
lediglich mit der Metalloberfldche, was iiber das Prinzip der
Spiegelladung verhéltnisméfBig leicht modelliert werden
kann [+

Folgt man diesem Ansatz, umgeht man viele komplizierte
Effekte, die durch zwischenmolekulare Wechselwirkungen
mit einem Losungsmittel hervorgerufen werden. Man ist au-
Berdem in der Lage, alle Freiheitsgrade des Molekiils mit
modernen dynamischen Methoden kontrollieren zu konnen.
Entsprechend profitiert diese Arbeit von neuesten Entwick-
lungen auf dem Gebiet der Streuung von Molekularstrahlen
an Oberflichen.”! Eine neue Technik, die Pump-Dump-
SweepP*" genannt wird — eine Weiterentwicklung des besser
bekannten Stimulated Emission Pumping (SEP) - sowie
verbessertes optisches Pumpen von Schwingungsoberto-
nen®*® erlauben es uns, Molekularstrahlen mit hoch
schwingungsangeregtem NO iiber einen weiten Bereich an
kinetischen Energien und mit hoher Reinheit des préparier-
ten Quantenzustands zu erzeugen. Wir haben auflerdem eine
neue Methode zur Orientierung polarer Molekiile entwi-
ckelt.? Diese ist, im Gegensatz zu Methoden, die Hexapol-
Fokussierung verwenden,”! sowohl bei hohen als auch bei
niedrigen kinetischen Energien anwendbar.

Diese jiingsten experimentellen Neuerungen ermoglichen
es uns, den Einfluss der Bewegung des NO-Molekiils auf die
Elektronentransferreaktion umfassend zu untersuchen: Wir
haben nicht nur Kontrolle iiber die Schwingungs- und
Translationsanregung der einfallenden Molekiile, sondern
auch iiber deren Orientierung beziiglich des FElektronen-
donors. Diese drei Kontrollparameter beschreiben alle Frei-
heitsgrade, die fiir die Elektronentransferreaktion von Be-
deutung sind, und konnen unabhéngig voneinander variiert
werden. Deshalb untersuchen wir nicht nur den generellen
Einfluss der einzelnen Kontrollparameter, sondern konnen
systematisch das Zusammenspiel der einzelnen Freiheitsgra-
de in Bezug auf die Eletronentransferreaktion herausarbei-
ten.

Diese noch nie dagewesenen experimentellen Moglich-
keiten werden hier zum ersten Mal im Bereich der Elektro-
nentransferchemie angewendet. Obwohl die Ergebnisse ex-
zellent zur Uberpriifung von Ab-initio-Methoden geeignet
sind (insbesondere solchen, die Elektronentransferprozesse
und Phidnomene jenseits der Born-Oppenheimer-Niherung
beschreiben™), wollen wir hier primir ein einfaches Modell
diskutieren, das es ermoglicht, den Einfluss von Schwingung,
Translation und Orientierung auf den Elektronentransfer zu
verstehen. Das Modell beschreibt eine energetische Barriere
zum Elektronentransfer, deren Hohe vom Schwingungs-
zustand und der Orientierung des Molekiils abhéngt und mit
Translationsenergie iiberwunden werden kann.

Abbildung 1 zeigt experimentelle Ergebnisse fiir die
Schwingungsrelaxation von unorientierten (d.h. mit einer
isotropen Verteilung der Orientierung von einfallenden) NO-
Molekiilen nach der Streuung an Au(111) fiir drei verschie-
dene einfallende Schwingungszustédnde und fiinf verschiedene
kinetische Energien. Schwingungsverteilungen der in den
anféanglichen Schwingungszustdnden v;=16 und 11 prépa-
rierten NO-Molekiile sind in Abbildung 1 A bzw. B gezeigt.
Wir erhalten diese Verteilungen mittels REMPI-Spektro-
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Abbildung 2. Relaxationswahrscheinlichkeit fiir NO pripariert in ver-
schiedenen Schwingungszustinden (v) als Funktion der einfallenden
Translationsenergie. Die Relaxationswahrscheinlichkeit steigt sowohl
mit zunehmender Translations- als auch Schwingungsenergie.
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Abbildung 1. Experimentelle Schwingungsverteilungen von gestreutem
NO an Au(111) fur verschiedene einfallende Schwingungszustande
und kinetische Energien.

skopie (resonanzverstirkte Mehrphotonenionisation) der an
der Oberfldche gestreuten Molekiile. Ein Beispiel fiir ein
gemessenes REMPI-Spektrum und dessen Analyse ist in den
Hintergrundinformationen beschrieben. In Abbildung 1C
sind Daten fiir v, =3 gezeigt, welche wir kiirzlich durch ein
dhnliches Experiment erhalten haben.’® In den Diagrammen
konnen mehrere wichtige Beobachtungen gemacht werden:
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Die Wahrscheinlichkeit fiir die Schwingungsrelaxation,
d.h. die Wahrscheinlichkeit dafiir, dass ein Molekiil beim
Stol mindestens ein Quant an Schwingungsenergie ver-
liert, steigt stark mit dem einfallenden Schwingungszu-
stand (siche auch Abbildung 2). Bei niedriger Transla-

tionsenergie reichen diese Wahrscheinlichkeiten von 20 %
fiir v =3, tiber 90 % fiir v; =11 bis nahezu 100 % fiir v,=
16. Dies zeigt, dass Schwingungsenergie die Wahrschein-
lichkeit fiir den Elektronentransfer erhoht.

. Auch kinetische Energie verstiarkt die Schwingungsrela-

xation. Dieses Ergebnis widerspricht den Vorhersagen von
Ab-initio-Rechnungen, in denen die nicht-adiabatischen
Effekte mittels elektronischer Reibung (electronic fric-
tion)l*! oder Independent Electron Surface Hopping
(TESH)¥! beriicksichtigt werden. AuBerdem ist es der
gegensitzliche Trend im Vergleich zur kinetischen Ener-
gieabhéngigkeit bei der Emission von Elektronen durch
den StoB von schwingungsangeregtem NO mit einer
Caesium-bedeckten Goldoberfliche.”?!

. Sowohl fiir v;,=16 als auch fiir v;=11 sind die Schwin-

gungsverteilungen dhnlich in dem Sinne, dass sie, weitge-
hend unabhingig von der einfallenden kinetischen Ener-
gie, etwa bei v =6 ein Maximum aufweisen. Diese Unab-
héngigkeit bedeutet jedoch nicht, dass die Molekiile beim
Stof} ihre Erinnerung an die einfallende kinetische Ener-
gie verlieren. Im Gegenteil weisen die gestreuten Mole-
kiile ausgeprégt nicht-thermische Rotationsverteilungen
mit Rotationsregenbogen!®* auf. Diese sind das Ergebnis
orientierungsabhingiger Stofe und werden auch stark von
der kinetischen Energie beeinflusst.

© 2014 Wiley-VCH Verlag GmbH & Co. KGaA, Weinheim

Um den Einfluss der Orientierung des NO-Molekiils re-
lativ zur Oberfliche auf die Schwingungsrelaxation zu un-
tersuchen, nutzen wir die kiirzlich entwickelte Methode der
optischen Zustandsselektion mit adiabatischer Orientierung
(optical state selection with adiabatic orientation).”!l Diese
Methode ermoglicht es, die Molekiile so zu orientieren, dass
sie bevorzugt entweder mit dem O-Atom oder mit dem N-
Atom in Richtung der Oberfliche ausgerichtet sind. Wir
haben kiirzlich Daten fiir die Streuung von orientierten Mo-
lekiilen in v; =3 veroffentlicht.F>”) Abbildung 3 zeigt, wie die
Orientierung der einfallenden Molekiile die Schwingungsre-
laxation fiir hohere einfallende Schwingungszustédnde beein-
flusst. Fiir v;=11 (Abbildung 3B) wird die Schwingungs-
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Abbildung 3. Schwingungsverteilungen von hoch schwingungsange-
regtem NO nach Streuung an Au(117) fiir verschiedene einfallende
Schwingungszustinde (v,=16 oben und v;=11 unten) und Orientie-
rungen. Die Molekiile wurden entweder bevorzugt mit dem O-Atom
(rote Dreiecke) oder mit dem N-Atom (blaue Punkte) in Richtung der
Oberfliche orientiert. Der Einschub in (B) zeigt die orientierungs-
abhingige Relaxationswahrscheinlichkeit fiir unorientierte StoRe
(schwarze Quadrate) und solche mit dem N-Atom bzw. O-Atom
zuerst.

relaxation signifikant erhoht, wenn das Molekiil mit dem N-
Atom Richtung Oberfliche zeigt. Dies entspricht unseren
vorherigen Beobachtungen fiir v;=3. Interessanterweise
verschwindet dieser Effekt fiir den hochsten Schwingungs-
zustand v;=16 (Abbildung3A). In diesem Fall ist die
Triebkraft fiir die Schwingungsrelaxation so groB3, dass die
einfallende Orientierung — genau wie die einfallende Trans-
lationsenergie — weniger bedeutend wird.

FEinige Trends in den gemessenen Schwingungsverteilun-
gen konnen verstanden werden, indem man Modellpotentiale
fiir die elektronischen Grundzustdnde von NO und NO™ nahe
der Oberfliche analysiert (siche Abbildung 4). Dabei wird
die Wechselwirkung der anionischen Spezies und der Ober-
fliche durch Coulomb-Wechselwirkungen zwischen der
Ladung des Anions und der Spiegelladung im Metall ange-
néhert. Entsprechende Potential-Parameter, die zugehorigen
Referenzen sowie weitere Details iiber die Potentiale sind in
den Hintergrundinformationen angegeben. Die energetisch
optimale Bindungslénge fiir den Elektronentransfer liegt bei
hohem N-O-Abstand nahe dem &uBeren klassischen Um-
kehrpunkt der Schwingung.*!! Dementsprechend vergleichen
wir in Abbildung 4 die Energien fiir festgelegte NO/NO™-
Bindungsldngen bei den duBleren Umkehrpunkten der ver-
schiedenen Schwingungszustdnde v;=3, 11 und 16. Insbe-
sondere bei hohen Schwingungszustinden hat die Bindungs-
lange eine hohe Aufenthaltswahrscheinlichkeit nahe des du-
Beren klassischen Umkehrpunktes, was die Modellierung als
»gestreckte Molekiile“ rechtfertigt.) Die anionischen Po-
tentiale werden stark von der molekularen Orientierung be-
einflusst, da das niedrigste unbesetzte Molekiilorbital
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Abbildung 4. Einfluss der Schwingung und Orientierung einfallender
Molekiile auf die Elektronentransferreaktion. Gezeigt sind neutrale
(schwarze, durchgezogene Linie) und anionische Potentialkurven
(griine durchgezogenen Kurve: seitlicher Stof3; strichpunktierte rote
Kurve: Sto® mit dem O-Atom in Richtung Oberfliche; gepunktete
blaue Kurve: umgekehrte Orientierung). Die Potentiale wurden wie fiir
Molekiile mit fixen Bindungslangen am dufleren klassischen Umkehr-
punkt von Ryo=1.30, 1.48 und 1.58 A fiir v, =3, 11, 16 (A, B, C) als
Funktion des Abstandes von der Oberfliche erzeugt. Siehe auch White
et al.? Eine hohere Schwingungsenergie reduziert die Barriere zwi-
schen neutralen und anionischen Potentialen deutlich. Zusétzlich
hiangt die Hohe der Barriere von der Orientierung ab: Ein Stof, bei
dem das N-Atom in Richtung Oberfliche zeigt, resultiert in einer nied-
rigeren Barriere. Zu beachten ist, dass die neutralen Potentiale auch
orientierungsabhiangig sind, was jedoch in der Abbildung nicht einge-
zeichnet ist, da die Abhingigkeit wesentlich schwicher ist. Eine ent-
sprechende Abbildung ist in den Hintergrundinformationen gezeigt.

(LUMO) stiarker am N-Atom als am O-Atom lokalisiert ist.
Wir zeigen deshalb die anionischen Potentiale fiir verschie-
dene Orientierungen, d.h. fiir verschiedene Winkel 6 zwi-
schen der Oberflachen-Normalen und der N-O-Verbindungs-
achse. Der Winkel 6 ist auf die Erwartungswerte (6,,,,) von
68°, 90° und 112° festgelegt, was StoBen entspricht, bei denen
das Molekiil bevorzugt mit dem O-Atom, seitlich (bzw. iso-
trop) oder bevorzugt mit dem N-Atom in Richtung der
Oberflache ausgerichtet ist.

Wie in Abbildung 4 ersichtlich ist, existiert eine energe-
tische Barriere fiir den Elektronentransfer, wenn ein Molekiil
sich der Oberfldche nihert. In diesem diabatischen Bild liegt
das obere Ende der Barriere am Schnittpunkt der NO- und
NO™-Potentiale und erniedrigt sich im Rahmen dieses sim-
plen Modells von 0.7 eV fiir vi=3 bis zu 0.1 eV fiir v;=16
(seitliche Orientierung). Die Barriere ist auerdem immer
niedriger fiir Stofe, bei denen das N-Atom in Richtung
Oberfléache zeigt, gegeniiber Stolen mit dem O-Atom voran.
Mit anderen Worten kann man die Barriere zum Elektro-
nentransfer verringern, indem man die einfallende Schwin-
gungsenergie erhoht und die optimale Orientierung fiir eine
niedrige Barriere wihlt. Dieses einfache Bild erkldrt nicht nur
die Verstarkung des Elektronentransfers durch Schwingungs-
energie und giinstige Orientierung, sondern auch die Zu-
nahme durch Translationsenergie: Die Wahrscheinlichkeit,
iiber die Barriere zu gelangen, ist bei groBer kinetischer
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Energie signifikant erhoht. Es sollte erwéhnt werden, dass das
Elektron, das vom Metall zum Molekiil iibertragen wird, im
Prinzip auch durch die Barriere tunneln kann und damit die
Breite der Barriere Einfluss auf die Tunnelwahrscheinlichkeit
hétte. Allerdings ist anzunehmen, dass die qualitativen Trends
fir den Tunnelprozess dieselben sein sollten wie bei einer
klassischen Uberquerung der Barriere. Je niaher das Molekiil
an die Oberfliche gelangt, desto wahrscheinlicher wird der
Elektronentransfer.

Wie bereits erwihnt, ist es erstaunlich, dass die Schwin-
gungsrelaxation besser bei hoher Translationsenergie funk-
tioniert, wihrend frithere Experimente eindeutig gezeigt
haben, dass die Emission von Elektronen invers mit der Ge-
schwindigkeit der stoSenden Molekiile korreliert. Allerdings
konnen wir diese — sich auf den ersten Blick widersprechen-
den — Ergebnisse relativ einfach im Rahmen desselben sim-
plen Modells erkldren. Die in Elektronenemissionsexperi-
menten eingefithrte Verringerung der Austrittsarbeit von
53eVzul.6eV (erzielt durch die Absorption von Cs auf der
Oberfliche) sorgt dafiir, dass die energetische Barriere zwi-
schen dem neutralen und dem anionischen Potential ver-
schwindet, selbst wenn sich das NO-Molekiil im Gleichge-
wichtsabstand befindet (siche Abbildung9 von Lit. [2]).
Deshalb ist der Relaxationsprozess bei den Elektronenemis-
sionsexperimenten fiir jeden Schwingungszustand frei von
jeglicher energetischen Barriere. Stattdessen resultiert die
inverse Geschwindigkeitsabhédngigkeit aus einem speziellen
Mechanismus (vibrational autodetachment mechanismP®),
bei dem die Elektronenemission nur auflerhalb eines kriti-
schen Abstandes zur Oberfliche moglich ist. Deshalb ist fiir
die Relaxationswahrscheinlichkeit nur die Wechselwir-
kungszeit zwischen dem Molekiil und der Oberfldche in dem
Gebiet innerhalb des kritischen Abstandes relevant. Die
Wechselwirkungszeit und damit auch die Wahrscheinlichkeit
der Elektronenemission nehmen mit zunehmender kineti-
scher Energie ab. Fiir die Schwingungsrelaxation hat dieser
kritische Abstand keine Bedeutung, deshalb wird die
Schwingungsrelaxation nicht in der gleichen Weise beein-
flusst.

Zusammenfassend konnten unsere Experimente zeigen,
wie man eine einfache Elektronentransferreaktion zwischen
einem Molekiil und einer Metalloberfliche kontrollieren
kann, indem man die Translations- und die Schwingungs-
energie sowie die Orientierung des Molekiils verédndert.
Obwohl diese Variablen die Reaktion auf komplexe und
miteinander zusammenhéngende Weise beeinflussen, kann
deren Einfluss mit einem einfachen Modell, welches auf der
Verschiebung neutraler und anionischer Modellpotentiale
beruht, qualitativ richtig vorhergesagt werden. Zukiinftige
Studien sollten das Ziel haben, ein quantitatives, auf quan-

tenchemischen Rechnungen basierendes Verstdndnis des
Elektronentransferprozesses zu erhalten.

Eingegangen am 9. Juli 2014,
verdnderte Fassung am 29. August 2014
Online veroffentlicht am 8. Oktober 2014

Stichworter: Elektronentransfer - NO - Oberflichenstreuung -
Schwingungsangeregte Molekiile - Schwingungsrelaxation

[1] a) I. A. Balabin, J. N. Onuchic, Science 2000, 290, 114-117,
b) P. F. Barbara, T. J. Meyer, M. A. Ratner, J. Phys. Chem. 1996,
100,13148-13168; c) V. Balzani in Electron Transfer in Chemistry
(Hrsg.: V. Balzani), Wiley-VCH, Weinheim, 2008; d) K. B. Yoon,
Chem. Rev. 1993, 93, 321 -339.

[2] J. D. White, J. Chen, D. Matsiev, D. J. Auerbach, A. M. Wodtke, J.
Chem. Phys. 2006, 124, 064702.

[3] a) Y. Huang, C. T. Rettner, D.J. Auerbach, A. M. Wodtke, Sci-
ence 2000, 290, 111-114; b) R. Cooper, C. Bartels, A. Kandrat-
senka, I. Rahinov, N. Shenvi, K. Golibrzuch, Z. S. Li, D. J. Auer-
bach, J. C. Tully, A. M. Wodtke, Angew. Chem. Int. Ed. 2012, 51,
4954 -4958; Angew. Chem. 2012, 124, 5038 —5042; c) J. D. White,
J. Chen, D. Matsiev, D. J. Auerbach, A. M. Wodtke, Nature 2005,
433, 503-505; d) N. H. Nahler, J. D. White, J. LaRue, D.J. Au-
erbach, A.M. Wodtke, Science 2008, 321, 1191-1194; e)J.
LaRue, T. Schifer, D. Matsiev, L. Velarde, N. H. Nahler, D. J.
Auerbach, A. M. Wodtke, Phys. Chem. Chem. Phys. 2011, 13,97 -
99; f)J. L. LaRue, T. Schifer, D. Matsiev, L. Velarde, N. H.
Nahler, D. J. Auerbach, A. M. Wodtke, J. Phys. Chem. A 2011,
115, 14306-14314; g) C. T. Rettner, F. Fabre, J. Kimman, D. J.
Auerbach, Phys. Rev. Lett. 1985, 55, 1904 -1907.

[4] a) N. Shenvi, S. Roy, J. C. Tully, Science 2009, 326, 829-832; b) S.
Roy, N. Shenvi, J. C. Tully, J. Phys. Chem. C 2009, 113, 16311-
16320; c) D. M. Newns, Surf Sci. 1986, 171, 600-614; d) J. W.
Gadzuk, J. Chem. Phys. 1983, 79, 6341 -6348; ¢) S. Monturet, P.
Saalfrank, Phys. Rev. B 2010, 82, 075404.

[5] a) N. Bartels, B. C. Kriiger, S. Meyer, A. M. Wodtke, T. Schifer, J.
Phys. Chem. Lett. 2013, 4, 2367-2370; b) N. Bartels, K. Golibr-
zuch, C. Bartels, L. Chen, D.J. Auerbach, A. M. Wodtke, T.
Schifer, Proc. Natl. Acad. Sci. USA 2013, 110, 1773817743 ;
¢) K. Golibrzuch, P. R. Shirhatti, J. Altschiffel, I. Rahinov, D. J.
Auerbach, A. M. Wodtke, C. Bartels, J. Phys. Chem. A 2013, 117,
8750-8760; d) K. Golibrzuch, P. R. Shirhatti, I. Rahinov, D. J.
Auerbach, A. M. Wodtke, C. Bartels, Phys. Chem. Chem. Phys.
2014, 16,7602 -7610; e) K. Golibrzuch, P. R. Shirhatti, I. Rahinov,
A. Kandratsenka, D. J. Auerbach, A. M. Wodtke, C. Bartels, J.
Chem. Phys. 2014, 140, 044701; f) T. Schifer, N. Bartels, N. Hocke,
X.M. Yang, A. M. Wodtke, Chem. Phys. Lett. 2012, 535, 1-11.

[6] a) M. Silva, R. Jongma, R. W. Field, A. M. Wodtke, Annu. Rev.

Phys. Chem. 2001, 52, 811-852; b) C. Kittrell, E. Abramson, J. L.

Kinsey, S. A. Mcdonald, D. E. Reisner, R. W. Field, D. H. Ka-

tayama, J. Chem. Phys. 1981, 75, 2056 —2059.

a) J. Bulthuis, J. J. Vanleuken, S. Stolte, J. Chem. Soc. Faraday

Trans. 1995, 91, 205-214; b) J. Chen, D. Matsiev, J. D. White, M.

Murphy, A. M. Wodtke, Chem. Phys. 2004, 301, 161-172.

[8] A.W.Kleyn, T. C. M. Horn, Phys. Rep. 1991, 199, 191-230.

[9] N. Bartels, K. Golibrzuch, C. Bartels, L. Chen, D. J. Auerbach,
A. M. Wodtke, T. Schifer, J. Chem. Phys. 2014, 140, 054710.

[7

—

www.angewandte.de

© 2014 Wiley-VCH Verlag GmbH & Co. KGaA, Weinheim

Angew. Chem. 2014, 126, 13908 -13912


http://dx.doi.org/10.1126/science.290.5489.114
http://dx.doi.org/10.1021/jp9605663
http://dx.doi.org/10.1021/jp9605663
http://dx.doi.org/10.1021/cr00017a015
http://dx.doi.org/10.1063/1.2166360
http://dx.doi.org/10.1063/1.2166360
http://dx.doi.org/10.1126/science.290.5489.111
http://dx.doi.org/10.1126/science.290.5489.111
http://dx.doi.org/10.1002/anie.201201168
http://dx.doi.org/10.1002/anie.201201168
http://dx.doi.org/10.1002/ange.201201168
http://dx.doi.org/10.1038/nature03213
http://dx.doi.org/10.1038/nature03213
http://dx.doi.org/10.1126/science.1160040
http://dx.doi.org/10.1039/c0cp01626h
http://dx.doi.org/10.1039/c0cp01626h
http://dx.doi.org/10.1021/jp205868g
http://dx.doi.org/10.1021/jp205868g
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevLett.55.1904
http://dx.doi.org/10.1126/science.1179240
http://dx.doi.org/10.1021/jp811393w
http://dx.doi.org/10.1021/jp811393w
http://dx.doi.org/10.1016/0039-6028(86)91062-9
http://dx.doi.org/10.1063/1.445742
http://dx.doi.org/10.1021/jz401266m
http://dx.doi.org/10.1021/jz401266m
http://dx.doi.org/10.1073/pnas.1312200110
http://dx.doi.org/10.1021/jp403382b
http://dx.doi.org/10.1021/jp403382b
http://dx.doi.org/10.1039/c3cp55224a
http://dx.doi.org/10.1039/c3cp55224a
http://dx.doi.org/10.1063/1.4861660
http://dx.doi.org/10.1063/1.4861660
http://dx.doi.org/10.1016/j.cplett.2012.03.056
http://dx.doi.org/10.1146/annurev.physchem.52.1.811
http://dx.doi.org/10.1146/annurev.physchem.52.1.811
http://dx.doi.org/10.1063/1.442324
http://dx.doi.org/10.1039/ft9959100205
http://dx.doi.org/10.1039/ft9959100205
http://dx.doi.org/10.1016/j.chemphys.2004.01.025
http://dx.doi.org/10.1016/0370-1573(91)90032-H
http://dx.doi.org/10.1063/1.4863862
http://www.angewandte.de

