mandiyleinheiten in einem Molekiil (vgl. auch **; ein Di-
germantetrayl mit formaler Oxidationsstufe + [ der beiden
Germaniumatome wurde vor kurzem beschrieben!®); 3 ist
dagegen ein Pentacyclus der kristallographischen Punkt-
symmetrie 1 (C;) mit dreifach koordinierten Zinnatomen.
Formal erfolgt der H/Ge-Austausch in 1 unter Verkniip-
fung der am selben Siliciumatom gebundenen Stickstoff-
atome; somit enthilt 2 zwei Spirozentren und linear ange-
ordnete Silicium- und Germaniumatome. Beim formalen
H/Sn-Austausch werden dagegen die Stickstoffatome un-

terschiedlicher Siliciumatome verbriickt. Hierdurch kom- .

men die Zinnatome den Stickstoffatomen N2 und N2’
nahe, so daB sich eine zusitzliche A*N—A*Sn-Bindung bil-
den kann. Das pentacyclische Sn,NSi,-Geriist 146t sich
als zwei seco-Norcubaneinheiten mit einer gemeinsamen
Fliche (Si,N;) beschreiben.

Bei den Bindungslingen und -winkeln von 2 und 3 fal-
len folgende Besonderheiten auf (vgl. Abb. 1):

1) Die Si-N-Abstinde im zentralen Si,N,-Vierring sind bei
2 erwartungsgemal kiirzer als bei 3, entsprechend den
unterschiedlichen Koordinationszahlen von N2 in 2
(drei, sp>-Hybridisierung) und in 3 (vier, sp®).

2) Die Abstinde Sil-N1, Si2-N3 sind in 2 langer als Si-
N1, Si-N3'in 3. Dies 148t darauf schlieBen, daB die be-
nachbarte Sn—N-Bindung stirker polar als die benach-
barte Ge—N-Bindung ist, in Einklang damit, daB3 Ger-
manium eine hohere Elektronegativitdt als Zinn auf-
weist!’L

3) Die Ge—N-Bindung in 2 ist im Vergleich zu der im
ebenfalls monomeren Bis(2,2,6,6-tetramethylpiperidino)-
germanium (188.5 pm)¥ kurz, was mit zusitzlichen
pn— pn-Bindungsanteilen (N—Ge) erkliarbar ist. Alle
Sn—N-Bindungen in 3 sind etwa gleich lang; ihre
Linge 1daft sich gut mit derjenigen von typischen
A*Sn—A°N-Bindungen wie in Sni(N7Bu), (Sn—~N =220
pm) vergleichen®™®!,

Der Bindungswinkel N1-Si-N3’in 3 (Abb. 1) ist fiir ein
vierbindiges Siliciumatom extrem grol3, was auf groBe ste-
rische Zwiinge schlieBen 146t..3 ist isoelektronisch und iso-
strukturell zu Natrium(zert-butoxy)stannat 5. Wihrend

tBu tBu
< l
/ t8u / / tBu
"_‘Sl-l— \O—l—Nlo— —~C|)/
/" |/S' Ve
tBu
tBu
3

jedoch Natrium als elektropositives Element sich der auf-
gezwungenen Spannung im Stannat § relativ gut anpassen
kann (Winkel O-Na-O ,axial“ 177.9(2)°, ,4Aquatorial**
103.3(2)°), strebt das elektronegativere Silicium in 3 ver-
geblich Tetraederwinkel an (zum Vergleich: N1-Si-N3’
142.2°, N2-Si-N2’ 86.7°).

Die unterschiedlichen Strukturen von 2 und 3 diirften
mit den angesprochenen Spannungen im direkten Zusam-
menhang stehen. Da das Germaniumatom einen kleineren
Radius als das Zinnatom hat, sollte die Verzerrung an den
Siliciumatomen in 3 beim formalen Austausch von Sn
durch Ge noch zunehmen. Das System ist offenbar nicht
mehr stabil, und es weicht zur Dispiroverbindung 2 aus,
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obwohl Germanium dadurch die elektronisch ungiinstigere
Koordinationszahl zwei erreicht.

Arbeitsvorschrift

1.8 g (3.7 mmol) 1 [3] werden in 20 mL Hexan/20 mL Diethylether tropfen-
weise mit 9.9 mL (15 mmol) einer 1.5 M Ladsung von Methyllithium in Di-
ethylether versetzt. Nach 3 h Erhitzen unter RiickfluB wird die Losung auf
—78°C abgekihlt. Man gibt 1.7 g (7.4 mmol) Germaniumdichlorid-Dioxan-
Addukt [11], 1.4g (7.4 mmol) wasserfreies Zinn(i1)-chlorid oder 2.06g
(7.4 mmol) Blei(it)-chlorid zu, 148t auf Raumtemperatur erwirmen und rithn
weitere 4 h. Das Reaktionsgemisch wird in allen drei Fillen im Hochvakuum
von den Lasungsmitteln befreit; der Rickstand wird aus Toluol umkristalli-
siert. Ausbeuten: 1.86 g (71%) schwachgelbe Kristalle von 2 (150°C, Zers.),
1.63 g (61%) orangegelbe Kristalle von 3 (Zers. >200°C) und 0.38 g (15%)
tiefrote Kristalle von 4.

Eingegangen am 30. Mirz,
verinderte Fassung am 3. Mai 1988 [Z 2686]

{1] M. Veith, R. Lisowsky, Z. Anorg. Allg. Chem. 560 (1988) 59.

[2] M. Veith, Angew. Chem. 99 (1987) 1; Angew. Chem. Int. Ed. Engi. 26
(1987) 1.

{31 R. Lisowsky, Dissertation, Universitit Saarbriscken 1988.

[4] M. F. Lappert, M. J. Slade, J. L. Atwood, M. J. Zaworotko, J. Chem. Soc.
Chem. Commun. 1980, 621.

[5) M. Veith, M. Grosser, Z. Naturforsch. B37 (1982) 1375.

[6] H. H. Karsch, B. Deubelly, J. Riede, G. Miiller, Angew. Chem. 99 (1987)
703; Angew. Chem. Int. Ed. Engl. 26 (1987) 673.

[7] J. E. Huheey: Inorganic Chemistry: Principles of Structure and Reactivity,
Harper and Row, New York 1983.

[8] M. Veith, O. Recktenwald, Z. Naturforsch. B 38 (1983) 1054.

[9] M. Veith, R. Rasler, Z. Naturforsch. B41 (1986) 1071,

{10] Weitere Einzelheiten zu den Kristallstrukturuntersuchungen kdnnen
beim Fachinformationszentrum Energie, Physik, Mathematik GmbH,
D-7514 Eggenstein-Leopoldshafen 2, unter Angabe der Hinterlegungs-
nummer CSD-53094, der Autoren und des Zeitschriftenzitats angefor-
dert werden.

[11] W. P. Kolesnikov, V. 1. Shiryaev, O. M. Nefedov, Izv. Akad. Nauk SSSR
Ser. Khim. 1966, 584.

Isolierung und Struktur von
[(Fluorenon ® ©){Na®(dme),)], -
ein Priifstein fiir Radikal-Kontaktionenpaare?**

Von Hans Bock*, Hans-Friedrich Herrmann, Dieter Fenske
und Helmut Goesmann

Professor Heinrich Noth zum 60. Geburistag gewidmet

Kontaktionenpaare [M®A®],, im gemeinsamen Lé&-
sungsmittel-Kafig, die in einem komplexen Widerspiel
zwischen Coulomb-Anziehung und Einzelionen-Solvata-
tion M&,,---AS,, entstehen und bekanntlich den Ablauf
zahlreicher chemischer und biochemischer Reaktionen
steuern'”, sind durch vielfiltige Messungen zweifelsfrei
nachgewiesen worden!'*, Hinweise auf ihre Struktur in
Losung liefern z. B. ENDOR-Untersuchungen!'* an Radi-
kalsalzen wie dem von 1-Aminoanthrachinon (vgl. 1)!"}, fiir

THF

[*] Prof. Dr. H. Bock, Dipl.-Chem. H.-F. Herrmann,
Prof. Dr. D. Fenske, Dr. H. Goesmann
Institut fir Anorganische Chemie der Universitat
Niederurseler Hang, D-6000 Frankfurt am Main 50

[**] Elektronentransfer und lonenpaar-Bildung, 5. Mitteilung. Diese Arbeit
wurde von der Deutschen Forschungsgemeinschaft gefdrdert. - 4. Mit-
teilung: [1].
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Abb. 1. Struktur von {(Fluorenon®®){Na®(dme),j]. 2 im Kristall (A; ohne H-Atome) sowie Ausschnitte Na,0,C. senkrecht zu den n-Ebenen (B) und

nach Drehung um 90° (C). Wichtigste Abstinde (0.3 pm) und Winkel (£0.2°): Na-O1 228.1, Na-O1’ 239.8, Na- - -

Na’ 335.0, O1-..01’ 326.9, O1-C9

128.2: O1-Na-O1’ 88.6, Na-O1-Na’ 91.4, Na-O1-C9 141.0, Na’-01-C9 117.7; Na-O1-C9-C10 76.3, Na-O1-C9-C13 73.3, Na'-01-C9-C13 57.7. Weitere

Angaben siehe [6].

das die experimentell bestimmten positiven Metallkopp-
lungen einen n-Spintransfer und damit ein ,,Andocken*
der Kationen oberhalb der Chelatebene nahelegen.

Es ist uns nun durch Ultraschall-aktivierte stéchiometri-
sche Umsetzung von Natrium mit Fluorenon in reinem Di-
methoxyethan bei 260 K unter Argon und anschlieBendes
langsames Kihlen der tiefroten Losung auf 230 K gelun-
gen'), tiefrote, metallisch glinzende Nadeln des auBeror-
dentlich luft- und hydrolyseempfindlichen Natriumsalzes
des Fluorenon-Radikalanions zu ziichten. Nach der Ein-
kristall-Réntgenstrukturanalyse® ¢ (Abb. 1) liegt ein Dimer
2 vor.

Aus der Struktur von 2 mit C;-Symmetrie (Abb. 1A) ist
ersichtlich, daB die beiden [Fluorenon®®Na®]-Einheiten
durch einen planaren, Parallelogramm-artigen Na,O,-
Vierring (dnao 228.1 und 239.8 pm) verkniipft sind. Die
restlichen vier Koordinationsstellen der Na®-lonen wer-
den von jeweils zwei Dimethoxyethan-Molekiilen ,,solvati-
siert* (dn.o 245.1 bis 252.4 pm). Die nicht vollig ebenen
Molekiilgeriiste der Fluorenon-Radikalanionen (Auslen-
kung des Sauerstoffs der CO-Gruppen 8.5°2 19 pm) sind
inversionssymmetrisch um etwa 100 pm senkrecht zueinan-
der verschoben (Abb. 1C) und ihre CO-Achsen um etwa
150 pm parallel versetzt (Abb. 1B). Die CO-Bindungen in
2 sind mit 128.2 pm erwartungsgemaf langer als im neu-
tralen Fluorenon (122.0 pm!™) und kiirzer als im vergleich-
baren Benzophenon-Dianion (140.6 pm"™). Eine wichtige
Strukturinformation liefert der Diederwinkel @ (Na-O-C9-
C10)=76.3° (Abb. 1B, C): Das mit Fluorenon®® am stérk-
sten wechselwirkende Na®-Ion befindet sich demzufolge
115 pm oberhalb des Radikalanion-Geriistes und ist aus
dessen hierzu senkrechter nco-Ebene um 28 pm ausge-
lenkt.

Das lonen-Quadruplett (Fluorenon®®Na®), ist als Pro-
totyp dimerer Metallketyle (R,CO®®Na®), ESR-spektro-
skopisch!® insbesondere in Methyltetrahydrofuran-Gla-
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sern bei 100 K mehrfach studiert worden!®><); schlieBlich
wurde aus den beobachteten Nullfeld(Triplett)-Aufspal-
tungen eine C,,-Anordnung postuliert’®’. Die hier vorge-
stellte Struktur des Tetrakis(dimethoxyethan)-Solvates 2
(Abb. 1) verfeinert diese Voraussage, wenn auch Pak-
kungseffekte im Kristall nicht auszuschlieBen sind. In L§-
sungen hoher Konzentration legen Elektronenspektren vor
allem fir Erdalkalimetall-Ionen eine Bildung héher aggre-
gierter Ionen-Cluster nahe®®, wihrend sich in verdiinnten
Losungen mit ENDOR-Messungen nur monomere Radi-
kal-Kontaktionenpaare (Fluorenon®®M®).,, nachweisen
lassen., Angemerkt sei auch, daB die Reduktion organi-
scher Carbonyl-Verbindungen z. B. mit Natrium priparativ
zur Synthese von 1,2-Diolen HOR,C—CR,0OH genutzt
wird® und daB vermutlich an der Metalloberfliche gebil-
dete Dimere, analog zur Erzeugung von 2, an den Redox-
Gleichgewichten in Losung beteiligt sind.

Die Titelfrage soll (unter erneutem Hinweis auf die
komplexen Vorginge bei der lonenpaar-Bildung und das
mogliche Auskristallisieren packungsbedingter Vorzugs-
konfigurationen) positiv beantwortet werden: Die Position
des am stiarksten wechselwirkenden Na®-Ions in der
Struktur von 2 (Abb. 1) - oberhalb des Fluorenon®®-Ge-
riistes und auBerhalb der neo-Ebene - stimmt mit den Er-
wartungen aus ESR/ENDOR-Messungen® an 10~° M Lé-
sungen iberein (vgl. 1), in denen die im Lésungsmittel-
Kifig teils fluktuierenden!’” Radikal-lonenpaare mono-
mer vorliegen.

Eingegangen am 30. Mirz,
verinderte Fassung am 3. Mai 1988 [Z 2685]

[1] H. Bock, B. Hierholzer, P. Schmalz, Angew. Chem. 99 (1987) 811; Angew.
Chem. Int. Ed. Engl. 26 (1987) 791, zit. Lit.

{2} Vgl. z.B.: a) M. Szwarc (Hrsg.): Jons and lon Pairs in Organic Reactions,
Vol. 1, Vol. 2, Wiley-Interscience, New York 1972, 1974; b) Y. Marcus:
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Ion Solvation. Wiley, Chichester 1985, S. 218f:; ¢) J.-M. Lehn, Angew.
Chem. 100 (1988) 91: Angew. Chem. In1. Ed. Engl. 27 (1988) 89; vgl. die
jeweils sowie die in [1, 3] zit. Lit.

[3] W. Lubitz, M. Plato, K. Mébius, R. Biehl, J. Phys. Chem. 83 (1979) 3402,

zit. Lit.

Arbeitsvorschrift (vgl. H.-F. Herrmann, Dissertation, Universitit Frank-

furt am Main 1988): 76 mg (3.3 mmol) Na und 595 mg (3.3 mmol) subli-

miertes Fluorenon werden bei 260 K unter Ar in eine Schlenk-Falle ein-
gewogen; nach Evakuieren (Hochvakuum) werden 30 mL iiber Na/K-

Legierung getrocknetes DME aufkondensiert. Nach Aktivierung durch

Ultraschall (in kurzen Abstinden fiinfmal je 5s) und 3 d Reaktionszeit

wird n-Hexan (2 mL) einkondensiert und im Kryostaten mit 5°/h auf

230 K abgekihlt. Die innerhalb von 20 h gewachsenen, luftempfindli-

chen schwarzroten Nadeln von 2 (Zers. > 413 K) werden wie folgt cha-

rakterisiert: Laut Titration der nach Hydrolyse einer eingewogenen

Probe entstandenen Natronlauge 138t sich ein Formelgewicht von 366

abschitzen (ber. fiur Fluorenon-Na-2 DME: 383). Quenchen der (unter

DME-Verlust) getrockneten Kristalle mit O,-gesittigtem CDCl; und In-

tegration der NMR-Signalintensititen liefert ein Verhiltnis Fluor-

enon:DME = 1: > 1.3. Ein Festkérper-ESR-Spektrum (g = 2.0034) be-

legt im Vergleich mit Literaturangaben fir Ldsungen [3] (g = 2.00343),

daB der Kristall Fluorenon-Radikalanionen enthilt. Dies geht auch aus

der relativ zu Fluorenon erniedrigten IR-Frequenz v(CO) = 1540 cm ~*'

(1600 cm~') oder dem Absorptionsspektrum im Sichtbaren (V.. =

19000 cm ~') hervor.

[S] Umfangreiche Literaturrecherchen nach den Strukturen weiterer Radi-
kalanionen-Salze ergaben: In [TCNQ®®Rb®) (A. Hoekstra, T. Spoelder,
A. Vos, Acta Crystallogr. Sect. B 28 (1972) 14) sind die Tetracyanchinodi-
methan-Radikalanionen Gbereinander gestapelt. In [Biphenyl®®Kg,,
oder [Biphenyl®°Rb2,.] (J. J. Mooij, A. A. K. Klaassen, E. de Boer, H.
M. L. Degens, T. E. M. van den Hark, J. H. Noordik, J. Am. Chem. Soc.
98 (1976) 680; J. H. Noordik, J. Schreurs, R. O. Gouid, J. J. Mooij, E. de
Boer, J. Phys. Chem. 82 (1978) 1105) sind die von Polyethern umhiliten
Gegenkationen von den Radikalanionen separiert. Vermutlich ist die
hier vorgestellte Struktur (Abb. 1) daher die erste, in der Wechselwir-
kungen zwischen einem Radikalanion und seinem Gegenkation sichtbar
werden.

[6] 2, Rontgenstrukturanalyse (180 K): Raumgruppe Pl, Z=1, a=
962.4(15), b=1071.3(15), ¢=1114.8(13) pm, a=93.4(1), A=96.6(1),
y=112.4(1)°, u(Mox,)=0.68 cm ~’. Siemens AED 2, 260<52°, 4299 Re-
flexe, davon 3470 mit 1> 2o(I). Direkte Methoden, Na/C/0-Lagen an-
isotrop, H-Lagen isotrop verfeinert. R, =0.047, R, =0.050. Weitere Ein-
zelheiten der Kristallstrukturuntersuchung kénnen beim Fachinforma-
tionszentrum Energie, Physik, Mathematik GmbH, D-7514 Eggenstein-
Leopoldshafen 2, unter Angabe der Hinterlegungsnummer CSD-53118,
der Autoren und des Zeitschriftenzitats angefordert werden. Erganzende
Angaben dber Abstinde [pm] und Winkel [°] (vgl. Abb. 1): Na-02 252.4,
Na-O3 245.1, Na-O4 245.3, Na-O5 247.1, Na-..C9 3202, Na---C10
3719, Na---C13 436.3, C-C in DME 148.9 bis 150.8, C-O in DME 141.5
bis 143.1, C9-C10 145.1, C10-C11 145.1, C11-C12 145.2, Sechsringe rest-
liche Abstinde 137.6 bis 140.8; O1-Na-O3 108.5, O1-Na-03 93.4, O1-
Na-0494.5, O1'-Na-04 115.8, C10-C9-C13 106.0, 01-C9-C10 126.4, O1-
C9-C13 127.5, restliche Winkel im Finfring 107.4 bis 109.2, Winkel im
Sechsring 119.1 bis 120.9.

[7) a) H. R. Luss, D. G. Smith, Acta Crystallogr. Sect. B28 (1972) 884. An-
dere Unterschiede betreffen den unter Winkelkonstanz entzerrten Fiinf-
ring (dec(Fluorenon) = 139.0 bis 148.6 pm; dc(Fluorenon®®) = 142.5
bis 147.5 pm); b) B. Bogdanovi¢, C. Kriiger, B. Wermeckes, Angew.
Chem. 92 (1980) 844 Angew. Chem. Int. Ed. Engl. 79 (1980) 817. Das
untersuchte Salz

4

[(Ph,CO®)Li®(thf)}{Li®(Me,NCH,CH;NMe,)},

zeigt ebenfalls einen planaren, gestauchten Li,O,-Vierring, jedoch mit
gleichen LiO-Bindungsidngen.

[8] a) N. Hirota, J. Am. Chem. Soc. 89 (1967) 32; b) S. W. Mao, K. Naka-
mura, N. Hirota, ibid. 96 (1974) 5341; ¢) M. Guerra, P. Palmieri, G. F.
Pedulli, Chem. Phys. 33 (1978) 45. Vgl. die jeweils sowie die in [2, 3] zit.
Lit. Eine hiervon wie von der Kristallstruktur (Abb. 1) abweichende D,
Anordnung postulieren H. van Wiiligen, C. F. Mulks, J. Chem. Phys. 75
(1981) 2135.

[9) Vgl. z.B.: J. March: Advanced Organic Chemistry, Wiley, New York
1985, S. 1110f. Die Umsetzung von Fluorenon mit Na liefert in 95%
Ausbeute das Pinacol (W. E. Bachmann, J. Am. Chem. Soc. 55 (1933)
1179).

[10] Beispielsweise erreicht das 2,5-Bis(trimethylsilyl)-p-benzosemichinon/

. K®-Kontaktionenpaar nach temperaturabhingigen ESR-Messungen

den ,;slow exchange*‘-Bereich bei 223 K (P. Hanel, Dissertation, Univer-

sitdt Frankfurt am Main 1987; vgl. H. Bock, B. Solouki, P. Rosmus, R.

Dammel, P. Hénel, B. Hierholzer, U. Lechner-Knobliauch, H.-P. Wolf in

H. Sakurai (Hrsg.): Organosilicon and Bioorganosilicon Chemistry, Ellis

Horwood, Chichester 1985, S. 59f). Eine MNDO-Hyperflichen-Studie

(R. Dammel, ibid. S. 67) liefert eine hiermit dbereinstimmende Aktivie-

rungsenthalpie von 30 kJ/mo! und fiir den Abstand von K® tiber der
Radikalanion-Molekilebene am Fluktuations-Sattelpunkt 400 pm.
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ENDOR-Spektroskopie in Wasser: Reduktionen
und Oxidationen organischer Verbindungen**

Von Hans Bock* und Bernhard Hierholzer
Dr. Wolf-Dieter Luz zum 60. Geburtstag gewidmet

Fiir Erzeugung, Nachweis und Isolierung!’! von Radikal-
ionen und ihren Salzen sind hdufig wasserfreie Losungen
vorteilhaft, wihrend biologische Redox-Vorgidnge meist in
Wasser stattfinden'”. Eine Erweiterung der hochaufldsen-
den ENDOR-Spektroskopie®®, der zur Strukturaufklarung

o} [} ©06
N NaBH., NaOH, H,;0 N
_ >
o e o e
o o0— CHa 0. o— CHa
oo \ousad
1

[R—N@—@N—CH,]Ge

(HsC)aN_ /N(CHJ)z o®

H,0

c=c
/ ()N, N(CH,),
(HChN_  N(CH3) 3

\N(CH,),

©®
H,0, AgBF. H’C\N N/CH’
7 N\
H;C CH,

4

paramagnetischer Verbindungen in fliissiger Phase derzeit
bestgeeigneten Mefitechnik, auf das wegen seiner tempera-
turabhingigen Eigenschaften hierfiir nachteilige!® Medium
Wasser ist daher wiinschenswert. Durch die Wahl selekti-
ver Einelektronentransfer-Reagentien und Arbeiten unter
SauerstoffausschluBl ist es uns gelungen, die organischen
Radikalionen 1 bis 4 in wiBrigen Losungen durch ihre
ENDOR-Spektren (Abb. 1) nachzuweisen und zu charak-
terisieren.

Experimentelle Voraussetzungen fiir die Registrierung
von ENDOR-Spektren mit noch auswertbarem Signal/
Rausch-Verhiltnis (Scan-Anzahl >10%) in wiBrigen L&-
sungen sind Kapillarrohrchen gleichmaBiger Wandstirke
mit Durchmessern <! mm sowie optimierte Konzentratio-
nen der Redox-Komponenten von =~ 10~° mol L', Zu
den Umsetzungen in leitfahigkeitsreinem Wasser unter Ar-
gon und zur Zuordnung der ENDOR-Spektren von 1 bis 4
(Abb. 1) sei jeweils angemerkt:

1) Im ENDOR-Spektrum des Radikalanions 1 (Abb. 1)
fehlt die unter aprotischen Bedingungen beobachtbare
BNa-Kopplung!®!; die 'H-Kopplungen der fiinf Ring-
wasserstoffatome sind denen des aprotisch erzeug-
ten Cs®-, Kontaktionenpaares* vergleichbar. Hier liegt
demnach ein ,Solvens-separiertes** Ionenpaar vor,

[*] Prof. Dr. H. Bock, Dr. B. Hierholzer
Institut fiir Anorganische Chemie der Universitdt
Niederurseler Hang, D-6000 Frankfurt am Main 50
{**] Elektronentransfer und lonenpaar-Bildung, 6. Mitteilung. Diese Arbeit
wurde von der Deutschen Forschungsgemeinschaft, dem Fonds der
Chemischen Industrie und dem Land Hessen geférdert. - 5. Mitteilung:
(1}
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