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zusetzen. Die anfallenden Kosten liegen lediglich bei 
500/0 dei der anderen Analysenmethoden. AuBerdem 
besteht jedcrzeit die MSgliehkcit einer Wieder- 
holungsmessung oder einer Kontrolle mit einer 
anderen Methode. 

Wir danken der Urangesellsehaft Frankfurt (Main) fiir die 
Bereitstellung tier Uranerzproben sowie fiir die t~bermittlung 
der Ergebnisse naeh den anderen Analysenmethoden. 
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Abtrennung von Na, K und P mit ttilfe anorganischer Separatoren 
bei der Neutronenaktivierungsanalyse yon biologischem Material 
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Separation o/ Na, K and P by Means o/ Inorganic Separators in the Neutron-Activation Analysis o/ Biological 
Material. Two sorption processes for the removal of the matrix activity of neutron activated biological samples 
were investigated in detail. "Hydrated Antimony Pentoxide" (HAP), prepared by various methods, was 
applied to remove the ~aNa, while zirconium phosphate (ZP) was used for the removal of asp. Commercially 
available (S.E.R.A.I.) titanium phosphate (TIP) was applied for the retention of 42K. The optimal conditions 
for preparation and application of these substances were determined by investigation of the sorption parameters 
and of some physico-chemical properties. Applying the sorption materials tIAP, ZP, and TiP under the chosen 
working conditions, none of the three disturbing activities could be detected in neutron irradiated potato 
samples. A semiautomatic apparatus was constructed for the dissolution and chemical processing of the irradiat- 
ed materials, the main parts of which are the following : distillation apparatus, sorption column, ion-exchange 
column, gradient-elution system, electropneumatical valves, and a fraction collector. The entire chemical 
processing is carried out by remote control, the time requirement is about 7 h. 

Zusammen]assung. Zur Entfernung hochaktiver Komponenten aus neutronenaktivierten biologischen Proben 
wurden 2 Sorptionsprozesse eingehender untersucht. Zur Abtrennung yon ~alqa wurde unterschiedlich her- 
gestelltes ,,ttydratisiertes Antimon Pentoxid" (HAP), ffir die Abtrennung yon a2p Zirkoniumphosphat (ZP) 
getestet. Ffir die Abtrennung yon ask wurden handelsiibliche Titanphosphatpr/~parate (TIP) benutzt. Aufgrund 
der Sorptionsversuche und einiger physiko-chemischer Eigenschaften der Pr/~parate wurden die Parameter zur 
tterstellung und Anwendung dieser Substanzen optimiert. Dureh kombinierte Anwendung yon HAP, ZP und 
TiP waren bei den gew/ihlten Arbeitsbedingungen, z. B. bei aktivierten Kartoffelproben, keine dieser 3 st5renden 
Komponenten nachweisbar. Eine halbautomatische Trennapparatur wurde konstrniert, welche aus folgenden 
Hauptteilen besteht: Destillationsapparatur, Sorptionskolonne, Ionenaustauschers/~ule, Gradientelutions- 
Aufsatz, elektropneumatische Ventile und X~raktionssammler. Die Aufarbeitung der Probe erfolgt ferngesteuert, 
der Zeitbcdarf betr/~gt ca. 7 h. 

Abtrenn. yon Natrium, Kalium, Phosphor; yon Biolog. Material; Aktivierungsanalyse, Neutronen; anorg. 
Separatoren. 
Verwendung yon Antimonpentoxid; zur Abtrenn. yon Na aus Biolog. Material. 
Verwendung yon Zirkoniumphosphat; zur Abtrenn. yon P aus Biolog. Material. 
Verwcndung yon Titanphosphat; zur Abtrenn. yon K aus Biolog. Material. 

* Vorgetragen beim 3. Seminar Aktivierungsanalyse im Kernforsehungszentrum Karlsruhe, 30./31. Mai 1972. 
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In unserem Inst i tnt  werden seit einiger Zeit bevor- 
zugt nnkleare Methoden zur Spurenelementbestim- 
mung in Lebensmitteln entwiekelt und angewendet. 
Die auf die Neutronenaktivierungsanalyse yon Ein- 
zelelementen gerichtete nrspriingliehe Zielsetzung 
muBte dureh eine Multielementbestimmungsmethode 
erganzt werden, als die Forderungen znr Erweiterung 
der Kenntnisse fiber Spurenelementgehalte sich auf 
immer mehr Elemente und Lebensmittel ausdehnten. 
Um ein mSgliehst breites Spektrum yon Elementen 
unterschiedlieher Konzentration zu erfassen, die in 
Lebensmitteln mit sehr untersehiedlieher Znsammen- 
setzung vorhanden sind, sollte ein mSgliehst matrix 
unabh~ngiges, einfaches und automatisierbares Ver- 
fahren ausgearbeitet werden. Bei einer Multielement- 
analyse yon Lebensmitteln dnrch Neutronenaktivie- 
rung konnten wir deshalb auf eine radiochemisehe 
Trennung nieht verzichten. 

Als StSrkomponenten ftir eine Spektrumanalyse 
sind besonders die Radioisotope 24Na, 42K und 32p 
anznsehen, zu deren Entfernung uns ein auf der 
Kolonnenteehnik aufgebautes Verfahren am vorteil- 
haftesten erschien. Fiir ein solches radiochemisehes 
Spektrum-Stripping, d.h. fiir die selektive Abtren- 
hung der Na+-, K +- und PO~--Ionen, war die An- 
wendung einiger, yon Girardi beschriebener [1,2], 
anorganiseher Separatoren naheliegend. Der empi- 
rische Charakter dieser Methode, einige widerspriieh- 
liche Ergebnisse nnd mehrere methodisehe Griinde 
spraehen aber daftir, zuerst einige grundsatzliehe 
Fragen der Sorptionsprozesse mit solehen selbst her- 
gestellten Pr~paraten zu untersnehen. 

Wh ~ besehaftigen uns mit der Herstellnng yon 
hydratisiertem Antimonpentoxid (HAP) mit opti- 
malen Eigensehaften fiir die selektive Abtrennung 
yon Natrium und yon Zirkoninmphosphat (ZP) fiir 
die Abtrennung yon Phosphaten. Ffir die Abtrennnng 
von Kalium wurden vorlgufig handelsiibliehe Pr~- 
parate yon Titanphosphat ~ (TIP) benutzt, da die 
eigene Herstellung noeh kein Material mit besseren 
Eigensehaften erbraeht hat. 

Zur Herstellung des HAP wurde das yon uns sehon 
publizierte Verfahren [4] benntzt. Inzwisehen haben 
wir aber festgestellt, dal] weitere Parameter sieh als 
qualit~tsbestimmend erwiesen haben. So ist z.B. der 
Troekenprozel~ ein wiehtiger Schritt bei der t ter- 
stellung brauehbarer Pr~parate. Neben der Tempe- 
ratur  und dem Temperatnrverlauf spielt das Lnft- 
volnmen des Troekensehranks, sowie die Sehichtdieke 
des dureh Ansfallung yon Antimon(V)-hydroxid 
gewonnenen Niederschlages eine wesentliehe Rolle. 

1 S.E.R.A.I./Belgien. 

Die yon uns hergestellten ItAP-Prgparate haben eine 
kubisehe Pyrochlor-Struktur mit einer Gitterkonstanten yon 
10,26--10,31 A. Das IonendefizR dieser Strukturgruppe, und 
die mit Infrarotaufnahmen naehgewiesenen heteroenerge- 
tisehen Bindungen entspreehen unserer friiher verSffent- 
lichten I-Iypothese [4] fiber die irreversible Solvatisierung. 

tgber die Struktur des ZP kSnnen weniger exakte Aus- 
sagen gemaeht werden. Nach R6ntgenstrukturuntersuehun- 
gen sind die verwendeten Prgparate amorph und haben alle 
einen hohen Wassergehalt zwisehen 17--24%. Die zuerst 
hergestellten Prgparate wiesen alle einen t2rbersehug yon 
Zr auf, jedoeh sind gute Sorpgionseigenschaften much bei 
Phosphatiiberschul~ zu erreiehen. Das bereits beschriebene 
Herstellungsverfahren [5] lgBt sieh gut reproduzieren. Das 
ZP sollte erst kurz vor der Anwendung solvatisiert werden, 
da der StrSmungswiderstand sieh sonsg stark erh6hen kann. 

Die Eignung der Pr~parate wurde aus mehreren 
Griinden in Kolonnenversuehen gepriift. Zum Bei- 
spiel hatten wir festgestellt, dag die Sorptions- 
eigenschaften -- neben anderen Faktoren -- aueh 
yon der KorngrSl3e abhs sind, und dag die 
geringe mechanische Stabilit~t der Pr/~parate ein 
,,Batch"-Verfahren nicht zuliel3. Weiterhin konnten 
wit so die Ergebnisse direkt auf eine praktische 
Anwendung iibertragen. 

Wir verwendeten Kolonnen der Fa. ,,Chromatronix", um 
die experimentellen Yerhaltnisse genau reproduzieren zu 
k6nnen. Die DurchfluBgesehwindigkeit wird mit einer peri- 
staltischen Pumpe konstant geh~lten. Das Eluatvolumen 
liegt zwischen 60 und 100 ml, was bei einem effektiven Kolon- 
nenvolumen yon 1 ml einem Elutionsfaktor yon 60--100 
entsprieht. Das Eluat wurde mit einem Fraktionss~mmler in 
3 ml-Fraktionen aufgenommen und gemessen. 

Die erreehneten Aktivitgtsantefle nnd die sum- 
mierten Aktivit~tsanteile bzw. die hieraus erstellten, 
yon uns als differential und integral bezeiehneten 
Elutionskurven, eharakterisieren die Pr~parate recht 
gut. 3 Beispiele werden in den Abb. 1--3 gezeigt. Es 
sind Ergebnisse yon den ersten Versuehen mit noeh 
nieht besonders guten Trennfaktoren, aber die Form 
der Kurven ist bei allen 3 Pr~paraten fast dieselbe. Am 
Anfang ist ein mehr oder weniger starker Aktivitgts- 
anstieg zn beobaehten, je naehdem, ob die Kolonnen- 
beladung hSher oder niedriger ist. Die Knrven 
haben eine asymptotisehe Tendenz. Noch eindeutiger 
sind die Asymptoten an den Integralknrven zu 
erkenaen (Abb.2). Diese Beobachtung kann man 
aueh bei viel besserer Trennung maehen (Abb. 3). Die 
Ordinatenwerte der Asymptoten kSnnen als Ver- 
teilungsfaktoren betraehtet  werden, die gegenfiber 
der Kolonnenbeladung aufgetragen, eine Sorptions- 
isotherme ergeben, die in halblogarithmiseher Dar- 
stellung die Form einer Geraden hat  (Abb.4). 

Aus den Sorptionsisothermen der mittleren Spalte 
folgt, dag das yon uns angewandte Verfahren gut 



112 Z. Anal. Chem., Band 263, Heft 2 (1973) 

/0-2. 

z 

:m 

> 

HAP 21171 

Korngr~pe: 0,3-! mm 
Ourchflupgesch~.: 0,8-0,9 ml/min 
Kolonnanbeladung: 

o 1 ~glg 
v 2 mg/g 
o 4 mg/g 

o 

10 o 7 

o ;o 6'o ~o 
Eluatvolumen [ ml]  

Abb. 1. Differential-Elutionskurven (~4Na-HAP) 

10"2. 

z 

10 -3 

10"' 

HAP 21171 
Korngr~e: 0,3-1 mm 
0urchflu~geschw.: 0,0-0,9 ml/min 
Kolonnenbeladung: 

[] l mglg 
v 2 mg/g 
o 4 mg/g 

I0 
o ~ 6o ~ 

[luatvolumen [ m l ]  

Abb.2. Integral-Elutionskurven ("r 

x 
"~= 

/~O] . . . .  II HAP G=l.Tg/2mg Na + 

l I/A HAP G=l, Sgt2mg Na § 

30 

/ 
d 

.p 
/ '  

7 

Minimale Standardabwei- 
chung der Gesamtaktivitiit  

MinimaIe fitandardabweichung 
der Aktivit~it sver teilung 

0 iS 30 ~5 60 
EIuatv0lumen [ m[] 

Abb. 3. Differential- undIntegral-Elutionskurven (2~Na-HAP) 

reproduzierbare Ergebnisse liefert. Der Einflul~ der 
DurchfluBgeschwindigkeit and der Na+-Konzentra- 
tion auf die Giite der Sorption ist in der ersten 
Spalte dargestellt. (Die Na+-Konzeatration ist 
umgekehrt proportional dem LSsungsvolumen V). 
Die Sorption h/~ngt stark yon der Durchflu]- 
geschwindigkeit ab. Bei Verdopplung der Geschwin- 
digkeit sind die Trennfaktoren um fast eine Zehner- 
potenz geringer. ~hnlich ausgepr~gt ist der Einflu• 
der Na+-Konzentration auf die Sorption. Die dritte 
Spalte gibt den Einflu~ der KorngrS~e wieder. Wie 
zu erwarten, sind die Ergebnisse mit einem fein- 
kSrnigeren Pr/~parat besser. Auff/~llig ist jedoeh, da~ 
der Abstand der Sorptionsisothermen auch vonder  
Kolonnenbeladung abh/~ngig ist. Im Bereich yon 
1 mg Na/g HAP betr~gt die Differenz schon mehrere 
Zehnerpotenzen. 

Mit geringen Abweiehungen wurden s 
Sorptionsisothermen aueh bei ZP und bei TiP 
erhalten. Die Irreversibilit~t der Sorptionsvorg~nge 
ist -- besonders beim TiP -- nicht so ausgepr/~gt wie 
beim HAP und die Reproduzierbarkeit ist sehleehter. 
Beim ZP war keine Abh~ngigkeit der Durchflu~- 
gesehwindigkeit auf die Sorptionseigensehaften fest- 
stellbar. 

Die Sorptionsisothermen gaben Hinweise ffir die 
Herstellung der Pr~parate und fiir die Optimierung 
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der experimentellen Parameter .  Als brauehbarer  
KompromiB wurden die folgenden Da ten  ermit te l t :  

Durehfluggesehwindigkeit 0,7--1 ml/min, Korngr6Be der 
Separatoren 0,25--0,5 mm, Probenvolumen so klein wie 
m5glieh, d.h. zwisehen 1--5 ml. Die erforderliche Kolonnen- 
fiillung sollte sigh naeh dem Alkaligehalt der jeweiligen 
Proben riehten. Als Riehtwert ist fiir eine gefriergetrocknete 
Kartoffelprobe yon 200 rag, deren FrisehgGwieht um 1 g 
liegt, maximal 1 g HAP, 1 g ZP und 1,5 g TiP einzusetzen. 
Natiirlich kann bei niedrigeren DurehtluBgesehwindigkeiten 
weniger und bei hSheren mehr Sorptionsmaterial genommen 
werden. 

Weitere Versuehe galten der Kontrol le  der 
Selektivit/~t der Pr/~parate. Die bisher getesteten 
Ionen  Cu ~+, Zn 2+ und  Mn s+ werden zu fiber 98 ~ mi t  
20 ml 9 N HC1 yon  den erw/ihnten Ffillungen eluiert. 
Die Elutionsprofile haben  keine Sorpt ion angezeigt. 

Die Ergebnisse dieser Voruntersuehungen erlaub- 
ten  es, einen P lan  aufzustellen, der eine umfassende 
und  zeitsparende Multielementanalyse erm6glieht. 

Die homogenen  Lebensmit te lproben werden un- 
ver/~ndert oder naeh Gefrier troeknung im l~eaktor 
bestrahl t  und dann  mit  Sehwefels/~ure/Wasserstoff- 
peroxid aufgesehlossen. F fir eine Auf t rennung  in 
fliiehtige und  niehtflfiehtige Bestandteile dureh 
Destil lation mi t  Bromwasserstoffs/iure und  Salzs/~ure 
ist die Dest i l lat ionsmethode naeh Samsahl  [3] vor- 
teflhaft, bei der zus/~tzlieh noeh die st6rende Brom- 
akt ivi t~t  entfernt  werden kann. Hierzu wurde eine 

8 Z. Anal. Chem.. Bd. 268 

neue, auf  unsere Anforderungen angepaBte Destflla- 
t ionsanlage entwiekelt  (Abb. 5), bei deren Konst ruk-  
t ion vor  allem folgende Punk te  berfieksiehtigt 
wurden:  

Minimaler Zei tbedarf  ffir die Analyse, optimale 
Auf t rennung des Destfllationsrfiekstandes bei ge- 
ringstm6gliehen L6sungsvolumen.  

Vermeidung der Tropfkontamina t ion  des Destil- 
]ats dureh 42K und  ~4Na und  gleiehzeitig Besehr~n- 
kung der Adh~sionsverluste auf  einige Prozent.  

I n  der ersten Desti l lationsfraktion (oxidative 
Destfllation ohne Zusatz yon  Halogeniden) sollte der 
Hauptantef l  des S~Br zu finden sein, dami t  die zweite 
Desti l lationsfraktion (flfiehtige Bromide) und  die 
drit te (flfiehtige Chloride) m6gliehst bromfrei bleiben. 

Zur Funktionsweise der in Abb. 6 im Blocksehema 
dargestellten Appara tu r  ist zu sagen: 

Mit Hilfe eines Heizprogramms und automatisierter 
Reagentienzugabe (die l~eagentien werden vorher in eine 
Teflonspirale in bestimmten Abst~nden aufgesaugt und mit 
einer peristaltisehen Pumpe kontinuierlieh eingepumpt) 
erfolgt das AufsGhliegen der Probe und die darauffolgende 
Destillation fliichtiger Elemente vollprogrammiert und halb- 
automatiseh. 

AuBer dGm Einbringen dGr bestrahlten Probe in die Appara- 
fur sind keine manuellen Eingriffe nStig, da die Anlage fGrn- 
gesteuert wird. 

Das Riiekstandsvolumen betr~gt maximal 1 ml konz, 
H~SO 4. Naeh beendeter Destillation betr~gt naeh Zugabe yon 
9 N HCI das L6sungsvolumen 5 ml. 
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80--950/0 des 82Br-Gehaltes befinden sieh in der ers~en 
Destillationsfraktion. Der Rest ist quantitativ in der zweiten 
l~raktion zu finden. Die ~2K-Kontamination liegt an der 
Nachweisgrenze, da die Iqettofl$che des 4~K-Peaks bei einer 
Bestrahlungsdauer yon 1 h und einer Abklingzeit yon 6 h 

~il t - 

Abb.5. Destillationsapparatur 

L 

10--15 Imp/rain betr~gt. Das entsprioht einem Trennfaktor 
yon fiber l0 T. 

Zeitbedarf fiir das AufsehlieI]en der biologisehen Probe 
und die Destillation fliichtiger Elemen~e betr~gt 120-- 130 rain. 

Die Destillationsapparatur wurde mit elektropneumatisch 
gesteuerten ,,Chromatronix"-Ventilen, Teflonschl~uchen, 
,,Chromatronix"-Sehlauohkupplungen und einer peristal- 
tisehen Pumpe (LKB Varioperpex-Pump) sowie mit einer 
Sorptionskolonne, einer Ionenaustauschers~ule (,,Chroma- 
tronix") mit einem Gradien~elutionaufsatz ffir exponentiellen 
Konzentrationsablauf und einem DurchfluB-Capillardetektor 
kombinier~. (Mit diesem Gradientelutionsaufsatz ist eine 
gleichm~Bige Peakbreite --  in unserem Fall 25--39 m l  - -  zu 
erreichen.) Die Sorptionskolonne enth~,lt HAP, TiP und ZP 
iibereinandergesehiehtet. An den Capillardetektor ist ein 
Szintillationsz~hler mit einem Ratemeter und einem Kom- 
pensationssehreiber angeschlossen, um die Late der Elutions- 
peaks exakt festzustellen. 

Nach der Destillation wird mit ge~nderter FSrderrichtung 
die LSsung aus der Destillationsapparatur gesaugt und dureh 
die Kolonnen gepumpt. AnschlieBend wird Ventil 2 umge- 
sehaltet, um die Kolonnen mit HC1 zu spiilen. Das Eluat, 
bereits frei yon der Matrixaktivit~t, yon Ionen, die stabile 
Chloridkomplexe bilden und yon flfichtigen Elementen, kann 
weiter verarbeitet werden. 

Die ganze Anlage saint Absehirmung ist in einem Labor- 
abzug eingebaut. Die Steuerelemente: Heizungsregler, 
elektrisehe Schalter ffir die Ventile und Steuerelektronik der 
Pumpe Mind an der AuBenwand angebracht. W~hrend der 
Aufarbeitung der Proben sind nur wenige Sehaltvorg~nge 
durchzuffihren, daher bietet sich die Vollautomatisierung mit 
einer elektronisehen Steuereinheit an. 

Bei Verwendung yon z.B. 200 mg gefriergetrockneter 
Kartoffel betr~gt der Zeitbedarf ca. 7 h: 120--130 rain 
entfallen auf die Destillation, 80-- 190 rain auf die Elution des 
Ionenaustausehers. 

Die Be s t immung  der  chemischen Ausbeu te  fiir  
die einzelnen E lemen te  is t  in Angr i f f  genommen  
worden.  Einige  vorl~ufige Ergebnisse  s ind in Tab.  1 
dargeste l l t .  

apparalur 

Eingabe der ~ ? l  
Reagenzien 

Ventil 

-L 
I I=_ 

. , i  -- i 

==I, 

.==i 

=Oruck]u~t- Gradient- I I anschlu~ 
Elu~ion I I  

Ven• 

Abb. 6. Blocksehema der Apparatur 
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Tabelle 1 

Element Position des Peaks Peakbreite Chem. 
Erste Letzte (in Frak- Ausbeute 
Fraktion Fraktion tionszahlen (6/8) 

1 Frakt. = 
3 ml) 

Cu 21-22  28-29  8 92-96  

Mn 5 17 12 95 

Zn 51 63 13 100 

Die Notwendigkei t  der radioehemisehen Trennung 
und  die Leistungsf~higkeit  des Trennverfahrens 
wurden anhand  der Gammaspekt ren  von Kartoffel- 
proben demonstriert .  

Im Gammaspektrum einer aktivierten Kartoffelprobe 
konnte neben dem 42K nur das 56Mn quantitativ bestimmt 
werden. Der Peak yon 82Br bei 0,5 Meu und der yon 24Na 
bei 1,37 l~eV waren nur eben erkennbar. Nach einer Abkling- 
zeit yon 24 h waren die u auch nicht gtinstiger. 
Die Abtrennung der fiiichtigen Komponenten durch Destilla- 
tion, wobei die Matrixaktivit~t dnrch Enffernung des 82Br 
stark gemindert wurde, emSglichte noch immer nicht eine 
direkte, rein instrumentetle Analyse. Wenn die L6sung des 
Destillationsriiekstandes dutch eine Kolonne mit HAP, ZP 
und TiP-Fiillung gepumpt wurde, sah das Spektrum des 
Etuates wesentlich anders aus: Der ausgepr~gte Peak bei 
1,5 MeV yon a2K, der kleine Peak bei 1,37 Meu yon "4Na und 
das Bremsstrahlungsspektrum in dem niederenergetischen 
Bereich waren verschwunden. Oberhalb 1 MeV wurden schon 
mehrere Peaks auswertbar. Der niederenergetische Bereich 
wurde aber dureh die Compton-Kante des ~6Mn zugedeekt. 
Naoh Abklingen der Manganaktivit~t waren wegen der 
Knpferaktivit~t die kleineren Peaks bis zu 500 keV noch 
immer nur schtecht erkennbar. 

Es zeigt sieh also, dab naeh Enffernung der Matrix- 
akt iv i ts  einige Spurenelemente (in unserem Fall Cu 
und  Mn) selbst StSrfaktoren sind, falls sie einen iiber- 
wiegenden Tell der Gesamtakt ivi t~t  besitzen und so 
die direkte Messung anderer  Spurenelemente ver- 
hindern. Bei der aktivierungsanalyt isehen Spuren- 
e lementbest lmmung in biologischen Proben muB also 
aueh ein System der Mult ielementbest immung die 
MSgliohkeit bieten, falls erforderlich, Einzelelemente 
abzutrermen. 

Deshalb wurde die Ionenaustauschers~ule mit  dem 
Gradientelution-Aufsatz eingebaut,  mit  deren Hilfe 
die Elemente  Mn, Co, Cu, Fe, Zn kontaminationsfrei  
ge t rennt  werden kSnnen, um die hSchstmSgliohe 
Empfindliehkeit  zu erreiehen. Mit geringerer Emp-  
findlichkeit der Best immung,  aber mit  einer Zeit- 
ersparnis yon  30--40  rain kSnnen selbstverst~ndlich 
auch mehrere oder sogar alle 5 Elemente  zusammen 
eluiert werden. 

Frl. I. Berg, Frau E. Haller und Herrn B. Bauer wird fiir 
die wertvolle MitarbeR bei den Untersuchungen gedankt. 
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