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In den terniaren Systemen SiO,-Cs,0O-BeO, SiO,-Cs,O-
ZnO und Si0,-Cs,0-TiO, wurden Gliaser gefunden, die
bei hohem Caesiumgehalt gute Wasserbestindigkeit und
giinstige Schmelz- sowie Verarbeitungseigenschaften be-
salen. In diesen Grundsystemen wurden zahlreiche meht-
komponentige Kombinationen untersucht, wobei sich als
zusitzlich stabilisierende Komponenten ZrO, und SnO,,
einzeln und gemeinsam eingefithrt, bewahrten. Die Schmelz-
eigenschaften der aullerordentlich viskosen berylliumhaltigen
Glaser lielen sich durch Li,O-Zusitze vetbessern, ohne dal3

dabei die Wasserbestindigkeit entscheidend gelitten hitte.
Als giinstigstes erwies sich im System SiO,-Cs,0O-BeO-
Li,0-Z1rO,ein Glas mit 35,36 Gew.- % Caesium, das bei einer
Auslaugung nur 0,015 9% der im Glas vorhandenen Caesium-
menge abgab. Diese relativen Auslaugungswerte wurden
auch in den anderen Grundsystemen erreicht, allerdings nur
bei Gliasern mit nur 25 bis 27 Gew.-% Caesium. Die Aus-
laugbarkeit der Gliaser wurde zunichst orientierungsmilig
nach dem Verfahren DIN 12111 und spiter genauer durch
flammenfotometrische Untersuchungen beurteilt.

Hydrolytic resistance of caesium silicate glasses

Glasses of high caesium content but having good chemical
durability, melting characteristics and working properties can
be found in the systems SiO,-Cs,0-BeO, SiO,-Cs,0-Zn0O
and Si0,-Cs,0-TiO,. Numerous multi-component glasses
based on these systems with ZrO, and SnO, as stabilizers,
separately or in conjunction, have been investigated. The
melting properties of the unusually viscous glasses containing
beryllium can be improved by the use of Li,O without thereby

impairing durability. Thus a glass with 35,36 wt. % Cs in the
system S10,-Cs,0O-BeO-Li,0-Z+0O, released only 0,015 % of
the caesium presentin the glass. Similar leaching behaviour was
attainable in the other systems but only with glasses having
25 to 27 wt.% Cs. The durability of the glasses was first
estimated approximately according to DIN 12111 and later
more precisely by flame photometty.

Résistance hydrolytique de verres de silicate de césium

Dans les systemes ternaires SiO,-Cs,0-BeO, SiO,-
Cs,0-Zn0O et Si10,-Cs,0-Ti0O,, on a trouvé des verres a
haute teneur en césium possédant une bonne résistance
hydrolytique et des propriétés de fusion et de fagonnage
favorables. Dans ces systéemes de base, on a étudié de nom-
breuses combinaisons a plusieurs composants dans lesquelles
les composants additionnels ZrO, et SnO,, introduits sépa-
rément ou ensemble, exergaient une action stabilisatrice. Les
propriétés de fusion des verres de béryllium a haute viscosité
peuvent étre améliorées par des additions de Li,O sans que
la résistance hydrolytique de ces verres n’ait a en souflrir

notablement. Dans le systéme SiO,-Cs,0-BeO-Li,0-Z1O,,
le verre le plus favorable se révele étre un verre a 35,36 %
pondéraux de césium: au cours d’une lixiviation, il ne cede
que 0,0159% du césium présent dans le verre. Ces valeurs
relatives de lixiviation sont également atteintes dans les autres
systemes de base, mais uniquement pour des verres ne com-
portant que 25 a 27 % pondéraux de césium. L’altérabilité des
verres a d’abord été appréciée a titre indicatif par la méthode
DIN 12111 et a été déterminée ensuite d’une maniere plus
précise par des études par photométrie de lamme.

Waterton und Turner [1] waren anscheinend die
ersten, die sich mit caesiumhaltigen Glisern befal3t ha-
ben. Gliser mit bis 15 Mol-9%, Rb,O konnten erschmol-
zen werden, wihrend Gliser mit der dquivalenten Menge
an Cs,O selbst bet 1650 °C nicht zu erschmelzen waren.

Kiithne [2 und 3] hat sich vom theoretischen Stand-
punkt aus mit caesiumhaltigen Glisern beschiftigt. In
bestimmten Grundglisern wurde unter anderen Alkalien
auch der Einflul von Cs,O auf die Dichte, Lichtbre-
chung, Lingenausdehnung und auf den elektrischen
Widerstand untersucht. Durch steigenden Gehalt an
Cs,O stiegen auch die entsprechenden Eigenschaftswerte
dieser Gliser an. Bezborodov und Bobkova [4] haben
folgende Systeme untersucht: Cs,0O-Si0O,; Cs,0O-CaO-
Si0,; Cs,0-Na,0-Al,0,-Si0,. Der Gehalt an Cs,O
variierte bei biniren Glisern in den Grenzen von 8 bis
20 Mol-9,. Die Gliser wurden bei 1380 °C erschmolzen
und deren Lichtbrechung ermittelt. In einer Fortsetzung
dieser Untersuchungen [5] wurden auch Gliser aus dem
System Cs,O-PbO-B,0O, herangezogen.

Brosset [6] hat eine Rethe von Glisern aus dem Sy-
stem S10,-Cs,O rontgenografisch untersucht und deren

Dichte gemessen. Der Cs,O-Gehalt bewegte sich in
Grenzen von 4 bis 11 Mol-9;,. Die Ergebnisse wurden
im Zusammenhang mit der moglichen Struktur der
Cs,0-810,-Gruppen im Glas diskutiert. SchlieBlich ist
die Arbeit von Shmidt und Alekseeva[7] zu erwihnen. In
dieser Veroftentlichung wird iiber glasige Silicate von
Kalium, Rubidium und Caesium berichtet. Es wurden
Messungen der Lichtbrechung und der Dichte an Gli-
sern im System SiO,-Cs,O durchgefithrt. Der Gehalt
dieser Gliser an Cs,O wurde von 4 bis 36 Mol-9,
variiert.

Aus dieser Ubersicht geht hervor, dal man sich schon
frither eingehend mit caesiumhaltigen Gldsern befal3t hat.
Es handelt sich jedoch groBtenteils um Dreistoff- und
Zweistoffsysteme. Uber den EinfluB weiterer moglicher
Komponenten auf physikalische und technologische
Eigenschaften von Caesiumglidsern ist nichts bekannt
geworden. Auf die Notwendigkeit derartiger Erweite-

*) Auszug aus der von der Fakultit fur Bergbau und
Hittenwesen der Rhein-.Westf. Technischen Hochschule
Aachen genehmigten Dissertation von Otto-Eberhard
Klinger (1974).
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rungen haben schon Bezborodov und Bobkova [5] hin-
gewiesen. Man hat sich auch lediglich auf einige physi-
kalische Eigenschaften der Gliser konzentriert. Nur bei
Bezborodov und Bobkova [5] findet man eine Bemer-
kung, dall die chemische Bestindigkeit der Gliser im
System SiO,-PbO-Cs,O bei hohen Caesiumgehalten
sehr schlecht ist. Aus der aufgefiihrten Literatur geht
auch hervor, dall die Erweichungstemperatur der unter-
suchten Gliser sehr niedrig ist und dal man Cs,O als
ein wirksames FluBmittel betrachten kann.

1. Problemstellung

Die Notwendigkeit einer Erweiterung der Kennt-
nisse iber caesiumhaltige Gliser ergab sich — ihnlich
wie bei den Strontiumglisern [8] — aus der Kerntechnik
und Radiologie. Das radioaktive Isotop Caesium-137
wird als Strahlenquelle fur technische und medizinische
Bestrahlungsanlagen eingesetzt. Es wird in Mengen von
etwa 2 bis 3 MCi jihrlich aus Spaltproduktlésungen, wie
sie bel der Aufarbeitung verbrauchter Brennelemente
von Reaktoren anfallen, isoliert. Dieses radioaktive
Caesiumisotop ist neben Strontium-90 der bedeutendste
langlebige Strahler unter den Spaltprodukten mit einer
Halbwertzeit von 30,1 Jahren. Es entsteht bei der durch
Neutronenstrahlung ausgelosten Kernspaltung von
9, U238 Uiber das kurzlebige .,]!37 und das ebenfalls kurz-
lebige .,Xe!¥7. Caesium-137 gibt (-Strahlung ab und
geht in (Bal37 iiber. Bei 94,6%, der Zerfallsakte entsteht
zunichst ein angeregtes Barium, das unter Aussendung
von Gammastrahlung nach einer Halbwertzeit von 156 s
in den Grundzustand iibergeht.

Fir (Cs'37 wird folgendes Zerfallsschema angegeben:
2 B~ 1,18 MeV (5,4%) — ;Bal37

N ﬁ'” 0,52 MeV (94,69,) — sDald7m—»
v 0,66 MeV — . Bal3?

137
55Cs

Die strahlende Substanz mul} fir die medizinische
oder technische Anwendung in eine chemisch stabile,
fir Kontaminationen ungefihrliche Form uberfiihrt
werden. Eine der Moglichkeiten, dies zu erreichen, be-
steht im Einbau des Caesiums in ein Glas. Es ergibt sich
also die Frage, wie sich caesiumhaltige Gliser verhalten,
speziell hinsichtlich ihrer chemischen Resistenz und ganz
besonders gegeniiber dem Wasserangriff, der ja bei allen
alkalihaltigen Glisern eine Abgabe von Alkali aus dem
Glas an das Wasser bewirkt. Uber diese Untersuchungen
soll im folgenden auszugsweise berichtet werden [9].

2. Auswahl und Herstellung der Versuchsgliser

Als Einengung fiir die Auswahl der moglichen Gliser
bestehen noch einige Forderungen: Die fir die Herstel-
lung erforderliche Schmelztemperatur sollte moglichst
niedrig liegen. Wihrend des Schmelzprozesses soll mog-
lichst wenig Caesium in die Dampfphase ibergehen. Die
fertigen Gliser sollen bei moglichst guter Resistenz
einen moglichst hohen Massenanteil an Caesium enthal-
ten. Die Absorption der auftretenden Strahlung soll ge-
ring sein. Diese Forderungen widersprechen sich teil-
weise, und so ist es erforderlich, Kompromif3lésungen
zu suchen. Die Entwicklung von geeigneten Glisern
kann aus verstindlichen Griinden zunichst nicht mit
aktivem Material erfolgen, sondern wird mit stabilem
natiirlichem Caesium durchgefiihrt.

Caesium gilt als seltenes Element. Sein Anteil an der
Erdrinde wird mit 10-7 angegeben [10]. Entsprechend
seiner Stellung in der ersten Spalte des Periodischen
Systems ist es streng einwertig. In den meisten Verbin-
dungen ist es gut wasserloslich bis stark hygroskopisch.
CsOH ist die stirkste bekannte Base. Cs hat mit 71 cm?
das grofite Grammatomvolumen aller Elemente und mit
2,74 A den groBten Atomradius. Der Ionenradius ist mit
1,67 A zumindest als sehr groB zu bezeichnen. Das
Ionisationspotential ist mit 3,9 eV das niedrigste aller
Elemente. Der Ionenabstand zu Sauerstoff betrigt
3,09 A. Die Bindung Cs-O hat extremen Ionenbin-
dungscharakter mit 819%,. Die Feldstirke (nach
Dietzel) schliellich nimmt den minimalen Wert von 0,1
an.

Demnach ist Cs,O der extreme Netzwerkwandler fiir
ein Silicatglas und miite zu recht unbestindigen, spe-
ziell wasserempfindlichen Glisern fithren. Bei der Suche
nach passenden Glassystemen wurde von terniren Gli-
sern ausgegangen. Die biniren Caesiumsilicatgliser sind
alle mehr oder weniger gut wasserldslich, und man kann
aus den Ergebnissen an biniren Glisern keine Schliisse
auf das Verhalten von terniren Glisern ziehen. An erster
Stelle war also eine Entscheidung hinsichtlich der Aus-
wahl der dritten Komponenten zu treffen. Diese Kom-
ponenten bestimmen ganz entscheidend das chemische
Verhalten des Glases. Thre Bedeutung wird auch durch
ihren hohen Anteil im Glas unterstrichen, der etwa 209,
betrigt. Grundsitzlich kdme als dritte Komponente
jedes Alkali-, Erdalkali- oder andere Metalloxid in
Frage. Jedoch wurde durch Vorversuche mit einer gro-
Ben Anzahl von Oxiden ermittelt, da3 neben den Erd-
alkalioxiden lediglich TiO, noch in hinreichender Menge
in ein Caesiumsilicatglas eingebaut werden kann.

Bei der Herstellung der Gliser wurde von analysen-
reinen Ausgangssubstanzen ausgegangen. Verwendet
wurden vorwiegend die Oxide oder die Carbonate der
Komponenten. Die Schmelzen wurden im Platintiegel in
einem elektrisch beheizten Kammerofen an Luft, also
in oxidierender Atmosphire, durchgefihrt. Zur Sen-
kung der Verdampfung von Caesiumoxid wihrend der
Schmelze wurden die Gemenge zuvor unterhalb von
1000 °C gesintert. Mit Riicksicht auf die Verdampfung
wurden die Schmelztemperaturen moglichst niedrig ge-
halten und die Schmelzzeiten so kurz wie méglich ange-
setzt. Danach wurden die Glasschmelzen ausgegossen
und konnten bei Zimmertemperatur rasch auskiihlen.
Der Einflul verschiedener Schmelztemperaturen und
unterschiedlicher Kiithlgeschwindigkeiten wurde in Kon-
trollversuchen ermittelt. Durch Wigung des Gemenges
vor und nach dem Sintern und des Glases nach der
Schmelze wurden genaue Angaben iiber die Gewichts-
verluste erhalten.

3. Untersuchungsverfahren

Grundlegendes Untersuchungsverfahren der erhal-
tenen Gliser war die Wasserauslaugung von Glasgriel3
bei 98 °C tber 1 h Dauer in enger Anlehnung an die
DIN 12111. Die ausgelaugten Mengen wurden durch
Titration oder durch flammenfotometrische und foto-
metrische Analyse bestimmt. Teilweise wurden ergin-
zend gravimetrische Bestimmungen der ausgelaugten
Mengen durchgefiihrt.
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4. Ergebnisse
4.1. Variation der dritten Komponente

Tabelle 1 vermittelt einen Uberblick dariiber, welch
gro3en Bereich der Resistenz man iiberstreichen kann
durch Variation der dritten Komponente einerseits und
der prozentualen Zusammensetzung andererseits. Die
angegebenen Zusammensetzungen sind bereits im Hin-
blick auf die Resistenz giinstige Losungen. Geringere
MeO-Anteile fithren zu weniger bestindigen Glisern,
hohere MeO-Anteile sind nicht mehr in allen Systemen
ohne Schwierigkeiten in der Schmelze 16slich. Cs,O-
Gehalte iiber 16 Mol-9, ergeben indiskutabel schlecht
bestindige Gliser, wihrend andererseits bei Gehalten
unter 109, die Forderung nach hohem Caesiumgehalt
der Gliser nicht mehr erfillt wird.

Die angegebenen Variationen der Zusammensetzung
bewirken Verinderungen der Auslaugung bis zu einem
Faktor 100 fiir das cadmiumstabilisierte Glas. Variatio-
nen der dritten Komponente fithren zu Unterschieden
der Auslaugung bis zu einem Faktor 85 fiir prozentual
gleich zusammengesetzte Gliser.

Den Ergebnissen der Tabelle 1 folgend, ist die Aus-
wahl geeigneter dritter Komponenten leicht zu treffen:
BeO und ZnO. Eine weitere geeignete dritte Kompo-
nente ist TiO,, das in der Tabelle nicht enthalten ist.

In Bild 1 ist die Auslaugung von Caesiumsilicatgli-
sern mit Zinkoxid als dritter Komponente angegeben.
Der Zinkoxidgehalt wurde einmal mit 18, einmal mit
24 Mol-9, konstant gehalten, wihrend SiO, durch stei-
gende Cs,O-Gehalte ersetzt wurde. Aufgetragen ist das
Titrationsergebnis der Auslaugungsflissigkeit entspre-
chend DIN 12111 iiber dem Caesiumgehalt. Auflerdem
sind die in dieser Norm festgesetzten hydrolytischen
Klassen angegeben. Es ist daraus zu ersehen, dal} einige
dieser Gliser den Forderungen der hydrolytischen
Klasse 1 gentigen.

Tabelle 1. Vergleichsserien ternirer Caesiumsilicatgliser mit
Erdalkalioxiden: GlasgrieBauslaugung in ml 2/100 HCI pro

g Griel

Serie: 1 2 3
BeO 0,88 0,14 0,07
MgO 2,56 0,90 0,63
CaO 2,14 1,33 1,28
ZnO 1,40 0,25 0,06
SrO 4.8 2.3 2.4
CdoO 12,9 0,65 0,12
BaO 81 43 51

Al

Zusammensetzung in Mol-%:

Serie 1: 64 SiO,, 16 Cs,0, 20 MeO
Serie 2: 70 SiO,, 12 Cs,O, 18 MeO
Serie 3: 70 SiO,, 9 Cs,O, 21 MeO

Fir den Einsatz des Glases als Triger einer radio-
aktiven Komponente interessiert vor allem, welcher
Anteil des eingebauten Isotops in Losung geht. In Bild
2 wurde daher die analytisch ermittelte ausgelaugte
Menge bezogen auf die urspriinglich im Glas vorhandene
Menge an Cs,O bzw. SiO,. Diese Angabe erhilt natiirlich
erst dann einen Sinn, wenn sie auch auf eine bestimmte
Oberfliche bezogen wird. Die Oberfliche betrug fir
die nach DIN 12111 hergestellten Griele 140 cm? fiir
0,4 cm3 Glas. Bild 3 gibt die entsprechenden Werte fiir
Caesiumsilicatgldser mit Berylliumoxid als dritter Kom-
ponente wieder. Bei diesem System erfolgt der Ubergang
vom flachen zum steilen Kurventeil erst bei 13 Mol-9,
Cs,O, jedoch der grundsitzliche Verlauf der Auslaugung
in Abhingigkeit vom Caesiumgehalt ist dem der zink-
oxidhaltigen Gliser sehr dhnlich.

Bei Ersatz von SiO, durch steigende Mengen der
dritten Komponente unter Beibehaltung des Caesium-
oxidgehaltes verringern sich die Auslaugungsraten. In
Bild 4 sind Beispiele fiir 12 und fir 15 Mol-9, Caesium-
oxid angefithrt. Oberhalb von 20 Mol-9, der dritten
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Bild 1. GlasgrieBauslaugung an
Gliasern des Systems SiO,-Cs,O-
ZnO; Ersatz von SiO, durch Cs,O.

Bild 2. Relative Auslaugung von

Cs,O und SiO,, bezogen auf die im

Glas vorhandenen Oxidmengen an

Glasern des Systems SiO,-Cs,O-

ZnO mit 24 Mol-% ZnO; Ersatz
von Si0, durch Cs,O.

Bild 3. Relative Auslaugung von
Cs,O und SiO,, bezogen auf die
im Glas vorhandenen Oxidmen-
gen an Gliasern des Systems SiO,—
Cs,0-BeO mit 21 Mol-% BeO;
Ersatz von SiO, durch Cs,O.
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Bild 4. GlasgrieBauslaugung an Glisern des Systems SiO,-
Cs,0-Zn0O; Ersatz von SiO, durch ZnO.

Komponente flacht die Kurve stark ab. Zinkoxidgehalte
zwischen 22 und 269, sind demnach optimal.

4.2. Einfihrung weiterer Komponenten

Nach Kenntnis der terniren Systeme und Definition
bestindiger Glaszusammensetzungen innerhalb dieser
Systeme bleibt noch die Frage zu untersuchen, ob durch
Einfihrung weiterer Komponenten die ausgelaugten
Mengen weiter vermindert werden konnen. Grundsitz-
lich ist das moglich, allerdings nicht durch Verwendung
von Al,O,, das sich in diesen Glasschmelzen in nur sehr
geringen Mengen 16sen 1dB3t; auch nicht mit Hilfe von
B,0O,, das in der Caesiumsilicatschmelze die Verdamp-
fung von Caesiumborat bedingt. Am besten eignet sich
als vierte Komponente ZrO, in Mengen von optimal
4 Mol-9%,. Bild 5 zeigt den Verlauf der Auslaugung beim
Ersatz von SiO, durch steigende Mengen ZrO, fiir ein
bereits sehr bestindiges Ausgangsglas an der oberen
Grenze der hydrolytischen Klasse 1. Andere Oxide wie
SnO, oder Fe,O, konnen ebenfalls eingesetzt werden,
wirken sich jedoch in geringerem Male giinstig aus.
Insgesamt sind die so gegebenen Moglichkeiten nicht
sehr bedeutend. Erreicht wurde im Beispiel des Bildes 5
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Bild 7. Relative Auslaugung optimaler Glidser verschiedener

Systeme,

O: Si0,-Cs,0-BeO-Li,0; <©: Si0,-Cs,0-Zn0O-ALO,;
® : Si0,-Cs,0-Ti0O,; 0O : Si0,-Cs,0-BeO-Z10,;

% 1 S10,-Cs,0-BeO; N : SiO,-Cs,0-BeO-Li,0O-

+: S510,-Cs,0-Zn0O; 210

v : Si0,-Cs,0-ZnO-Z1rO,~ A : Si0,-Cs,0-BeO-ZnO-

SnO,; Li,0-Z210,;
A 1 S10,-Cs,0-Zn0O-Sn0,; v : Si0,-Cs,0-Ti0,~-Z10,.

Bild 5. Relative Auslaugung an Glisern

des Systems SiO,-Cs,0-ZnO-Z+rO, mit

24 Mol-% ZnO und 12 Mol-% Cs,O;
Ersatz von SiO, durch Z+rO,.

10 19
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Bild 6. Relative Auslaugung an Glisern

des Systems Si0,-Cs,O-BeO-Li,0 mit

10 Mol-% Cs,O und 21 Mol-% BeO;
Ersatz von SiO, durch Li,0.

eine Senkung auf minimal 639%, der Auslaugung des
terniren Grundglases. Dafiir miissen dann allerdings
gleichzeitig Nachteile, wie die Erhohung der Viskositit
und der Schmelztemperatur, hingenommen werden. Auch
die Einfihrung von gleichzeitig zwei oder drei weiteren
Komponenten bewihrte sich nicht.

Ganz allgemein kann festgestellt werden, dall Gliser
hoher Bestindigkeit, speziell berylliumoxidhaltige Gla-
ser, hohe Schmelztemperaturen von 1550 bis 1600 °C
erfordern und selbst dann noch hochviskos sind. Es
wurde daher versucht, durch Zusatz einer weiteren Kom-
ponente die Viskositit der Schmelze bei hohen Tempera-
turen zu senken, ohne die chemische Bestindigkeit des
fertigen Glases zu beeintrichtigen. Fir diesen Zweck
wurde nur eine geeignete Komponente gefunden:
Lithiumoxid. Aus Bild 6 ist ersichtlich, da3 die Auslau-
gungswerte eines hochresistenten Glases bei Ersatz von
SiO, durch Li,O bis zu 7 Mol-9, nicht merklich anstei-
gen. Andererseits konnten durch Zusitze von 59, Li,O
Senkungen der Schmelztemperatur um bis zu 100 °C
erreicht werden.

4.3. Minimalwert der Auslaugung

In Bild 7 ist fur 11 ausgewihlt resistente Glassysteme
und fir optimal zusammengesetzte Gliser innerhalb
dieser Systeme die ausgelaugte Menge in Prozent von
der im Glas vorhandenen Menge aufgetragen iiber dem
Gewichtsprozentsatz von Caesium im Glas. Aus dieser
Darstellung geht hervor, dall ein gewisser Minimalwert
der relativen Auslaugung nicht mehr unterschritten wes-
den kann, dall wohl durch geeignete Wahl der Systeme
und Zusammensetzungen verschieden hohe Konzentra-
tionen von Caesium im Glas bis zu dieser optimalen
Resistenz stabilisiert werden konnen. Diese minimale
Auslaugung betrigt etwa 0,01%,. Das bedeutet, dal3 bei
der Auslaugung bei 98 °C tber 1 h das Alkali aus einer
3 nm dicken Oberflichenschicht in die Losung tibergeht.
Die Erklirung fir das Bestehen dieser unteren Grenze
der Auslaugung kann aus Bild 2 entnommen werden:
In dieser GroBenordnung liegt die aus dem Netzwerk
geloste Kieselsiuremenge. Auch die Kieselsiure 10st
sich in einer 3 nm dicken Schicht.

Die vorliegende Arbeit ist ein Teil des Forschungsvor-
habens, das vom Bundesministerium fir Bildung und Wis-
senschaft, Bonn, finanziert wird. Die Autoren danken ins-
besondere Herrn Ministerialrat Dr. K. Giese fiir seine An-
regungen und fur sein stets forderndes Interesse an diesem
Forschungsprojekt.
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