
Substitutionsprodukte des Cyclopentadiens, 9. Mitt.: 1 

P h e n y l c y e l o p e n ~ a d i e n  

Von 

R. Riemsehneider und R. Nerin 2 
Aus der Freien Universiti~t Berl in-Dah]em 

(Eingegangen am 18, Februar 1960)* 

Phenyleyelopen~adien l/igt sich sowohl aus 1-Phenyl- 
eyelopenten-(1)-on-(3) Ms auch aus Cyelopenten-(1)-on-(3) fiber 
1-Phenyl-eyelopenten-(2)-ol-(1) gewinnen. Es reagiert in /~ther. 
L6sung noah in Spuren mi t  konz. Schwefelsg~ure un te r  Violett-  
bzw. Rotf i i rbung.  

Phenylcyclopentadien ist bisber nieht in reiner Form erhMten worden. 
Naehgewiesen wurde es in einem zwisehen 180 und 2200 siedenden goh- 
produkt dutch i]berftihrung ins 1,1'-Diphenyl-ferrocen a. 

Naehdem sieh gezeigt hatte, dab Phenyleyclopentadien mit Hilfe 
der im Mlgemeinen zur Synthese yon Cyelopentadien-Substitutions- 
produkten herangezogenen Methoden 4, d.h. ausgehend von Cyelo- 
pentadien-]~{etMlverbindungen nieht hergestellt werden konnte, haben 
wit diese Verbindung auf folgenden Wegen syn~hetisiert: 

A. r Na-Aeetessigester 1-Phenyley-elopenten-(1)-on- 
(3) (H) ~ I. 

B. Cyelopentanon--> 2-Chlor-eyelopent~non-(1) -~ 2-Chior-eyelopentanon- 
(1)-/~thylenketM -+ Cyelopenten-(l)-on-(3)-~thylenketM - ,  Cyelopen- 
ten-(1)-on-(3) (IIl) ~ 1-Phenyl-eyelopenten-(2)-ol-(1) (IV) -~ I. 

* Auf  Wunseh  des Autoren  erscheint diese Abhandlung erst im Oktober-  
heft.  

1 8. Mitls.: Mh. Chem. 91, 824 (1960). 
2 Ansehr i f t  ffir den Sehr i f tverkehr :  :Prof, Dr. R. Riemschneider, Berlin- 

Char lo t tenburg  9, Bol ivaral lee  8. 
a p .  L.  JPauso~, J .  Amer.  Chem. Soe. 76, 2187 (1954). 

Methode I bis IV,  vgl. 2. bis 4. Mitt, dieser I~eihe, Mh. Chem. 89, 748 
(1958); 9@, 568, 573 (1959) und vorstehende Arbeiten. 
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Das nach A bzw. B erhaltene 1-Phenyl-cyclopentadien-(1,3) (I) 
schmitzt nach Sublimation bei 59--61 ~ sein Dimeres bei 94--99 ~ 

/ = \  

C~H5 
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Zu A: Das bei" der Kondensation yon co-Bromaeetophenon mit 
Na-Aeetessigester zuniiehst entstehende Aeetessigester-Deriwt (V) wurde 
nur insoweit isoliert, wie es fiir die reibungslose Weiterverarbeitung zum 
1-Phenyl-eyelopenten-(1)-on-(3) (II) giinstig ersehien. Da sieh V in alko- 
holiseher L6sung befand, wurde die L6sung so weir mit  Wasser verdiinnt, 
bis das Umsetzungsprodukt als 01 ausfiel, das abgetrennt wurde und 
sofort in heii~e, verdiinnte Natronlauge eingetropft werden konnte. Hier- 
bei t ra ten Kendensation, Verseifung und Deearboxylierung in einem 
Sehritt ein. Um die Konstitution yon I I  zu sttitzen, haben w i r e s  mit  
2,4-Dinitro-phenylhydrazin umgesetzt.  I I  bildete als e,,~-unges~ttigte 
Carbonylverbindung ein r o t e s  2,4-Dinitro-phenylhydrazon. Reduktion 
der Keto-gruppe yon I I  zum Alkohol mit  Aluminiumisopropylat und 
~rasserabspaltung aus dem nieht isolierten 1-Phenyl-eyelopenten-(1)-ol- 
(3) zu I erfolgten in einem Sehritt. 

Die I~eduktion yon I I  naeh Meerwein-Ponndorf-Vertey ergab erst 
dann das gewiinsehte Produkt,  als wir den Almuiuiumisopropylat-Kom- 
plex mit  konzentrierter Natronlauge zerlegten. 
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Zu B : Der Alkohol IV, der sich aus I I I  und Phenylmagnesiumbromid 
in nahezu quantitativer Ausbeute kristallin erhalten li~gt, konnte dutch 
Destillation im Vak. in I iibergeffihrt werden. Wiehtig ist, dab das bei 
der Grignardierung von I I I  entstehende l%eaktionsprodukt nieht mit  
S~lz- oder Sehwefelsgure, sondern mit  ammoniakaliseher Ammonimn- 
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ehloridl6sung zersetzt wird. Einwirkung von Lithiumphenyl auf I I I  
ffihrt nur zu einem 61igen, IV enthaltenden Produkt, aus dem dutch 
Vakuumdestillation ebenfalls I erhalten werden konnte. 

Die Umlagerung yon 2-Phenyl-eyeiopentadien (VI), dessen primgre 
Entstehung bei Synthese B gefordert werden mug, zum 1-Isomeren (I) 
diirfte aus Grfinden der Bildung der energetiseh stabilsten Form statt- 
finden. Nur in der Struktur I wird die t~esonanzenergie ein Maximum 
erreiehen, nur hier kann eine durehgehende Konjugation a, usgebildet 
werden. Als Sttitze fiir diese Annahme kann das aus 2,4-Diphenyl-eyelo- 
pentadien-(1,3)-earbons~ure-(1) (VII) dutch Deearboxylierung herge- 
stellte 1,4-Diphenyl-eyclopentadien-(1,3) (IX) angefiihrt werden s. Die 
Struktur der offensiehtlieh nur als Zwisehenprodukt fungierenden Verbin- 
dung VIII  lieB sieh nicht naehweLsen, die Ozonisierungsprodukte des 
erllaltenen DiphenyleyeIopentadiens wiesen auf das alleinige Vorhan- 
densein yon IX hin. 

.c.S ~ 
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C 6 H 5 / ~ / /  

VII 

- -  CO 2 / _ \  

VIII 

C 0 H ~ / \ \ / / \ C ~ H ~  

IX 

Ats ein experimenteller Beweis ftir die Ic[entit~it der beiden naeh Methode 
A und B erhaltenen Phenyleyeiopentadien-Pr~parate l~gt sieh die Ent- 
stehung nut  e ines  C16H10Cla-Adduktss vom Sehmp. 137--1380 bei ihrer 
Umsetzung mit Hexachloreyelopentadien (X) anftihren. Ein in 1- u n d  
2-Stellung phenylsubstituiertes C16H10C16-Isomerengem~seh diirfte kaum 
einen seharfen und derart hohen Sehmelzpunkt haben, zumal das 
bereits in einer Patentsehrift ~ besehriebene, aus 1-Brom-4,5,6,7,10,10- 
hexaehlor-4,7-methylen-4,7,8,9-tetrahydroinden und Benzol in Gegen- 
wart yon HgF2 hergestellte 1-Phenyl-Derivat einen bedeutend tieferen, 
zwisehen 77--78,50 liegenden Sehmelzpunkt bssitzt. Das bei 137--1380 
sehmelzende Addukt ist demnaeh das 2-Phenyl-4,5,6,7,10,10-hexaehlor- 
4,7-methylen-4,7,8,9-tetrahydroinden (XIV). XIV wurde als C16H9C19 
veto Sehmp. 2370 eharakterisiert. Die Chlorierung yon C16H10Cl6 verlSmft 
flberrasehend leieht. 

5 N .  L.  Dralce und J.  R.  Adams,  J. Amer. Chem. Soc. 61, 1326 (1939). 
6 U. S. Pat. 2709180. 
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I f~trbt sich an der Luft  nach kurzer Zeit rot u n d  verharzt  allmBhlich. 
Ebenso verhBlt sich das dimere Produkt ,  das durch Umkristal l is ieren von 
I aus Ligroin erhBltlich ist. 

I n  ~therischer LSsung zeigen I sowie sein Dimeres mi t  8~llmBhlichem 
Zusatz von konz. SchwefelsBure eine Farbver t ie fung yon sehwaeh violet t  
fiber rot  neoeh dunkelrot ,  bei Zusatz yon  Wasser wird diese Fa rb reak t ion  
in umgekehrter  Rich tung  bis zur Farblosigkeit  durehlaufen.  Selbst 
Spuren sind dureh ihre F~rbung  noch gut erkennbar .  Entspreehendes  
gilt ffir IV, das durch Dehydrat is ierung leieht in 1 fibergeht. - -  Cyelo- 
pentanon,  II ,  I [ I ,  X und  die bisher un te rsuchten  X-Addukte  geben un te r  
diesen Bedingungen keine Fiirbung.  Die Furbeffekte anderer Cyelo- 

pentad ien-Subs t i tu t ionsprodukte  und  -derivate sind : ~ thy lcyc lopen-  
tadien:  grfingelb bis rot, Methylcyclopentadien-Dimeres:  grfin, tert.- 
Butyleyelopentadien (XI) : ro tbraun,  XI-Dimeres  : rot, Phenylaz id -addukt  
des XI -Dimeren :  gelb, Tr iphenylmethylcyelopentadien:  gelbrot, Tri-p- 
to lylmethyl-cyclopentadien (XII)  : ro tbraun,  Me~!einsiiureanhydrid-addukt 
yon X I I :  rot. Cyclepentadien selbst gibt eine BlaufBrbung. 

Experimenteller Tell 

Phenylcyclopentadien nach Synthese A 

l-Phenyl-cyclopenten- (1)-on- (3) (II) : Dureh AuflSsen von 17 g (0,75 Mol) 
Na in 330 ml absol. Alkohol und Zugabe von 98 g (0,75 Mol) Acetessigester 
in 50 ml absol. Alkohol wurde das Na-Salz des Acetessigesters hergestellt. 
Zu dieser schwach gekiihlten LSsung wurden unter WasserausschluB 133 g 
(0,67 Mol) Phenaeylbromid vom Schmp. 47--49 ~ in 150 ml absol. Alkoho] 
vorher heiB gelSst, in kleinen Anteilen eingetragen. Die Reaktion setzte 
sofort unter Erw~irmung und NaBr-Abscheidung ein. Das Reaktionsprodukt 
wurde nach 2stdg. Stehen in so viel Wasser gegeben, daf~ bei weiterer Ver- 
dfinnung keine Triibung mehr auftrat. Dazu waren ca. 3,7 1 notwendig. Ira 
Laufe der Zeit setzte sieh V als gelbes O1 ab, das abgetrennt wurde: 164 g 
(99% d. Th.). Dieses Zwischenprodukt wurde in Portionen yon je 41 g in 
je 1,2 1 2proz. NaOH yon 60 ~ unter kr~tftigem Rfihren eingetragen und nocb 
ca. 10 Min. gekocht. Beim Abkfihlen bildete sich neben einem braunen O1 
eine gelbliche Kristallmasse. (Yber Nacht wurde in den Kiihlschrank gestellt, 
dann scharf abgesaugt, mit  Wasser und wenig kaltem ~ther  gewaschen und 
au f  Ton abgepreBt. Das im Fil trat  befindliehe braune O1 ergibt nur eine 
geringe Menge reines I I ;  es kann deswegen vernachl~ssigt werden. Die auf 
Ton getrocknete Kristallmasse wurde an der Olpumpe in eine weite Vorlage 
destilliert. Bei 0,5 mm ging I I b e i  genau 144 ~ als gelbes O1 fiber, das in der 
Vorlage sofort erstarrte. Das Destillat wurde darauf noch einmal aus 
Atkohol/Wasser umkristallisiert, abgesaugt, mit  Wasser und ~ther  gewaschen 
und fiber CaC12 scharf getrocknet. 36 g (340/0 d. Th.) farbloser Nadeln mit 
dem Sehmp. 81--83 ~ 

Das 2,4-Dinitrophenylhydrazon yon I I  schmilzt bei 256--257 ~ (Zers.): 
1 g 2,4-Dinitrophenylhydrazin in einer Mischung yon 100 ml 5 n-]-IC1 und 
50 ml Alkohol wurde mit 0,8 g I I  in alkohol. LSsung versetzt. Nach lstdg. 
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Erhitzen im koehenden Wasserbad wurde der Niedersehlag abgesaugt. Aus 
Dioxan entstanden rote Nadeln. 

CtTH14N404 (338,3). Ber. C 60,35, H 4,17. Gel. C 59,95, H 4,22. 

1-Phenyl-cyclopentadien (I) aus I I :  6 g (0,038 ~%ol) I I  wurden in einer 
Mischung yon 30 ml absol. Toluol und 20 ml absol. Isopropylalkohol gel6st 
und von einem geringen unlSslichen Riiekstand abfiltriert. Augerdem wurden 
30 g (0,148 Mol) Al-Isopropylat in 130 ml absol. Isopropylakohol und 60 ml 
absol. Toluol unter Koehen gelSst und von ungel6sten Anteilen abdekantiert. 
Beide LSsungen wurden in einem 500 ml-Dreihalskolben vereinigt und der 
Inhal t  unter N2 und kr/iftigem Rfihren 2 Stdn. unter l%fiekflul~ gekoeht 
(Badtemp. nicbt fiber 100~ Darauf wurde fiber eine entsprechend lang ge- 
wghlte Kolonne innerhMb 19 Stdn. bei 100 ~ Badtemp. laufend ein Gemiseh 
aus Isopropylalkohol und Aeeton abdestillierf. Die Flfissigkeitsmenge des 
Kolbeninbalts wurde darauf durch Zutropfen absol. Isopropylalkohols kon- 

�9 stant gehMten. Der Versueh wurde abgebroehon, obwohl der Aeetontest mit  
2,4-Dinitrophenylhydrazin noeh positiv ausfiel. Die s~ark rotbraun gef/~rbte 
LSsung wurde im Vak. eingeengt und der dunkelrote I%iiekstand mit  konz. 
NaOI-I unter Kfihlung und kr~tftigem Rfihren zerlegt. Es wurde ausgegthert, 
die gther. Phase neutral gewasehen und filtriert. Naeh dem Abziehen eines 
grol~en Teils des LSsungsmittels wurde noeh einmal filtriert. Der Rfiekst~nd 

- -  ein tiefrotes 01 - -  wurde im Vak. bei 1 mm in eine weite Vorlage destilliert. 
])as Destillag erstarrte sofort zu einem 51igen Kristallbrei; die teilweise subli- 
mierte Substanz hatte einen Sehmp. yon 58--61 ~ Bei 1 mm gingen zwisehen 
72--74 ~ 0,7 g (13~ d. Th.) Vorlauf und zwisehen 74--75 ~ konstant 2,8 g I 
(52~o d. Th.) fiber. Als Rfiekstand verbtieben 1,2 g. 

Phenylcyclopentadien nach Synthese B 

1-Phenyl-cyclopenten-(2)-ol-(l) (IV): Zu der aus 4,9 g (0,20Mol) Mg- 
Sp'~nen und 34,5 g (0,22 Mol) Brombenzol in 100 ml absol. ~ ther  unter Rfihren 
hergestellten Grign~rdlSsung wurden bei 0 ~ innerhalb 1 S~de. 10 g (0,13 Mol) 
Cyelopenten-(1)-on-(3) vom Sdp.14:49--51 ~ (III ;  n~): 1,4806) in 50ml absol. 
Ather zugetropft. An der Eintropfstelle bildete sich ein weiBer Niederschlag, 
der bei krgftigem l%fihren wieder in L6sung ging. Am Schlug blieb der 
Niedersehlag bestehen. W~ihrend des mm folgenden 3stdg. Rfihrens wurde 
langsam auf I~aumtemp. erw/irmt. Naeh einigem Stehen wurde der 
Kolbeninhalt in NI{4Cl-haltiges Eiswasser eingerfihrt, das mit  etwas verd. 
Ammoniak versetzt worden war, nach dem Ausgthern die organisehe 
Phase mehrmals mit  Wasser gewasehen, filtriert und im Vak. eingeengt. 
IV kristallisierte sofort in prachtvollen, fettig gl/~nzenden Sehuppen aus, 
Ausb.: 19 g (98~o d. Th.). Aus Nther/Ligroin umkristMlisiert, sehmolz die 
Substanz bei 109--111 ~ 

CllH120 (160,22). Bet. C 82,46, H 7,55. Gel. C 82,19, t{ 7,50. 

1-Phenyl-cyclopentadie~ (I) aus IV: 18 g IV wurden im Vak. unter N2 
destilliert. Dabei entstand unter ~Vasserabspaltung I. Da dieses reaktions- 
fghige Dien leicht mit sich selbst reagiert und das Addukt  erst wS~hrend der 
Destillation monomerisiert, mug die Badtemp. im Vergleich zur Destiltations- 
temp. ungew6hnlieh hoch gehalten werden. Die Badtemp. wurde innerhalb 
yon 3 Stdn. langsam yon 120 ~ auf 210 ~ erh6ht. Bei 2,5 mm gingen zwisehen 
76--80 ~ 10 g I (63~o d. Th.) fiber. 
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1-Phenyl-cyelopentadien (I) aus I I I :  4,5 g (0,65 Mol) fein zerschnittenes Li 
in 150 ml absol. ~_ther wurden unter N2 und Ri]hren tropfenweise rait 52 g 
(0,33 Mol) Brombenzol versetzt, so dag die LSsung im gelinden Sieden blieb. 
Naeh dem vollstgndigen Zusatz des Brombenzols wurde noch 2 Stdn. unter 
l%iibren gekoeht, dann auf 0 ~ abgeki]hlt und 15 g (0,i8 Mol) Cyelopenten-(1)- 
on-(3) vom Sdp.14 49--51 ~ (III) in 75 ml absol. 9ither in 1 Stde. zugetropR. 
An der Eintropfstelle bildete sich ein farbloser Niederschlag, der bei kr~f- 
tigem l%i/lhren wieder in LSsung ging. Es wurde noch eine weitere Stde. bei 0 ~ 
geri]hrt, dann noch 3 Stdn. bei Raumtemp. Das l%eaktionsgemisch wurde 
auf Eiswasser gegeben und wie fiblieh aufgearbeitet. Naeh dem Abziehen 
des L6sungsmittels hinterblieb ein schwaeh gelbes O1, das sofort im Vak. 
unter N~ destilliert wurde. Um eine Depolymerisation yon I herbeizufi]hren, 
wurde I aueh hier bei einer ]angsam (yon 135 auf 21 O ~ ansteigenden B adtemp. 
bei 1,5 mm zwischen 75--77 ~ iiberdestil]iert. Ausb.: 20 g (77~o d. Th.). Da I 
sofort zu einem 61igen Kristallbrei erstarrte, wurde es in eine weite Vorlage 
destilliert. Ein am oberen Teil der Vorlage befindliehes Sublimat zeigte den 
Sehmp. 58--61% 

Cl1I{10 (142,20). Ber. C 92,91, H 7,09. Gel. C 92,69, I-I 7,10. 

Das zun~chst farblos erhaltene I verf~trbte sieh an der Luft yon gelb 
naeh dunkelrot und wurde nach lgngerer Zei~ zu einem glasigen Harz. 

Folgende Versuehe sind unternommen worden, um Phenyleyclopentadien 
bzw. -SubstRutionsprodukte direkt ausgehend yon Cyelopentadienmetall- 
verbindungen 4 zu erhalten: Bei 20stdg. Erhitzen yon Jodbenzol mR Cyclo- 
pentadien-Kalium, suspendiert in siedendem Benzol (Xylol), beobachteten 
wir keine KJ-Abscheidung. Das in siedendem Benzol ] 6 s l i e h e  Methylcyclo- 
pentadien-K reagiert unter den oben erwghnten Versuchsbedingungen nieht 
mit  Jodbenzol und nicht mit  dem rel. beweglichen Fluor des 5-Fluor-l,2,4- 
triehlor-benzols (Methode I). Cyelopentadien-Na war weder in flfissigem 
Ammoniak noch in siedendem Tetrahydrofuran mit  Jodbenzol oder Brom- 
benzol zur Umsetzung zu bringen (Methode I I  und IV). Ebenso erfolglos 
verlief die Einwirkung von Cyclopentadienmagnesiumbromid auf Jodbenzol 
(Methode III) .  

Ni t  der Untersuehung der Frage, ob sieh aus dem ]%eaktionsprodukt von 
p-Dibrombenzol und Cyclopentadien-Na in fl. Ammoniak Phenyleyelopen- 
tadien isolieren lg~t, sind wir noeh besehgftigt. Versuehe zur Synthese von 
Methoxyphenyleyclopentadien aus Cyelopentadien und Anisol in Gegenwart 
von Phosphors&ure fiber die Stufe des o- bzw. p-Cyclopentenylanisols und 
Wiedereinfi]hrung der zweiten Doppelbindung sind bisher negativ verlaufen. 
Aryl-AZ-eyclopentene sind als Ausgangsstoffe zur Gewinnung arylsubstituier- 
ter Cyelopentadiene nicht geeignet, wie wir am Beispiel des p-Methoxyphenyl- 
eydopenten-dibromids und des Dixanthogenates des p-lV[ethoxyphenyl- 
eyelopentan~diols-(2,3) zeigen konnten. 

2-Phe~yl-4,5,6,7,10,lO-hexaetdor-4,7-methylen-d,7,g,9-tetrahydroinden (XIV) 

a) Eine L6sung yon 2,8 g I (aus Synthese A) und 5,5 g tIexaehloreyelo- 
pentadien in 10 ml Benzol wurde 3 Stdn. unter l~iiekflug gekoeht. Naeh 
dem Abdestillieren des L6sungsmittels wurde der l~iiekstand mit  Methanol 
angerieben, abgesaugt und krgftig gewasehen: 4,5g (54~o d. Th.). Naeh 
dem Aufkoehen mit Kohle und Umkristallisieren aus ~_ther/Methanol sehmolz 
XIV bei 137--138 ~ 

C16ttl0C16 (415,00). Ber. C 46,31, t f  2,43, C1 51,26. 
Gel. C 46,50, t t  2,80, C1 50,98. 
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b) Ein analoger Ansatz unter Verwendung yon I aus Synthese B ergab 
ein Addukt, das ebenfalls einen Sehmp. yon 137--138 ~ hat und mit  dem 
unter 8) besehriebenen XIV-Pr/iparat k e i n e  Sehmelzpunktsdepression zeigt. 

C16HIoC16 (415,00). Ber. CI 51,26. Gel. C1 51,50. 

Chlorierungsprodukt von X I V :  In eine L6sung aus 9 g XIV und 150 ml 
Tetraehlorkohlenstoff wurde einige Stdn. Chlor eingeleitet, zuletzt unter 
Sieden am RfiekfluB. Die Chlorierung verlief unter HC1-Einwirkung und 
starker Erw~rmung des Kolbeninhalts. Naeh dem Abziehen des LSsungs- 
mittels wurde der gut kristMlisierende Rfiekstand abgesaugt und aus Benzol 
umkristallisiert. Schmp. 237 ~ 

C16H9C19 (520,36). Ber. C 36,93, I{ 1,74, C1 61,33. 
Gel. C 37,00, H 1,90, C1 61,20. 

Diphenyldicyclopentadien: 6 g I wurden in 130 ml Ligroin durch Kochen 
nahezu gelSst, von geringen sehmierigen Produkten abdekantiert, stark ein- 
geengt und fiber Naeht gekiihlt. Es bildeten sieh schwach gelbe Nadeln in  
einer Ausbeute yon 2 g (33% d. Th.), die naeh dem Umkristallisieren aus 
Ligroin einen Sehmp. von 94--99 ~ aufwiesen. Die Substanz sublimiert im 
Vak., allerdings unter Gelbf~rbung. 

C2~H20 (284,40). Ber. C 92,91, IK 7,09. Gef. C 92,80, H 7,10. 

Phenylazid-addukt: 0,8 g Diphenyldicyelopentadien wurden mit  einem 
l)berschul~ Phenylazid 10 Stdn. bei ca. 60 ~ Badtemp. behandelt. Das fiber- 
schfissige Phenylazid wurde im Vak. abdestilliert und  der Riiekstand in 
Alkohol aufgenommen. Nach einigen Tagen wurde yon schmierigen Pro- 
dukten abdekantiert,  eingeengt und gektihlt. Die sich nun  bildenden Kristalle 
wiesen einen Sehmp. yon 179--183 ~ auf. Aus Alkohol/~_ther feine Nadeln 
mit  einem Schmp. yon 182--185 ~ 

C2sI-I25Na (403,53). Ber. N 10,41, Gel. N 10,80. 

Diese Unte rsuchungen  sind in den Jahren  1948 bis 1958 durchgef/ihr~ 
worden. Der Deutschen Forschungsgemeinscha/t sei ftir die F6rderung  
dieser Arbeit  bestens ged~nkt.  


