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30. Klaus Clusius{
1903-1963

(29, XL 63)

«Mir tut es allemal weh, wenn ein Mann von Talent stirbt, denn die Welt hat der-
gleichen nétiger als der Himmel», méchte man mit dem Gottinger Physiker und
Philosophen LICHTENBERG angesichts des unerwarteten Todes von Kraus CrLusius
am 28. Mai 1963 ausrufen. In der Tat besass dieser glinzende Forscher, durch gliick-
liches gegenseitiges Ergdnzen seiner viterlichen und miitterlichen Erbanlagen, ein
Spektrum hervorragender Eigenschaften, wie es nur wenigen gegeben ist. Nur so sind
die Wirkungen seiner auf menschlicher und wissenschaftlicher Autoritidt beruhenden
Personlichkeit zu verstehen.

Kraus Crusius wurde am 19. Mirz 1903 als Sohn eines Arztes und einer lebhaften,
temperamentvollen Mutter in Breslau geboren. In seiner Heimatstadt absolvierte er
als begabter, durch ein ungewdhnliches Gedichtnis ausgezeichneter Schiiler das
Gymnasium. An deren Technischen Hochschule begann seine wissenschaftliche Aus-
bildung, die ihn bald mit ARNOLD EUCKEN zusammenfiihrte und den jungen, streb-
samen Studenten, der schon friih eine ausgesprochene Neigung fiir die stoffliche Viel-
falt der Chemie und die quantitativen Gesetze der Physik zeigte, sich endgiiltig der
physikalischen Chemie zuwenden liess. Nichts konnte besser als seine eigenen Worte
seine damalige Entscheidung begriinden: «Als ich vor 40 Jahren das Studium der
Chemie an der Technischen Hochschule zu Breslau, meiner Heimatstadt, begann,
hatte ich das grosse Gliick, vier ausgezeichneten Wissenschaftlern zu begegnen: einem
genialen Experimentator, dem Anorganiker Otro RUFF, einem grossen Pidagogen
und Didaktiker, dem Organiker FrRiTZ STRAUSS, einem Kiinstler und Weltmann, dem
Technologen BERNHARD NEUMANN, und schliesslich einer anziehenden und doch
eckigen, stets Respekt einflossenden Perstnlichkeit, dem Physikochemiker ARNOLD
Evucken. RUFF entfaltete seine Meisterschaft im Laboratorium, STrAUss im Kolleg,
NEuMANN im Gesprich, EUCKEN im Seminar. Hier wurde man mit den wissenschaft-
lichen Tagesfragen griindlich bekannt gemacht. Man wurde zudem dariiber belehrt,
wie am Schreibtisch eine Aufgabe streng logisch anzupacken ist und wie nur unermiid-
liche Anstrengung neben guten Einfillen zur Lésung grosser Probleme fiihrt. Man
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erfuhr auch, dass keine in der Natur auftauchende Frage eine uniiberwindliche
Sprodigkeit besitzt, und dass man durch stindiges Nachdenken der Losung jeder
Aufgabe niher kommen kann. Bald wurde mir klar, dass ich diese lebenskriftige,
wenn auch widerspruchsvolle, damals ihren gréssten Leistungen erst entgegengehende
Personlichkeit als Lehrer wihlen wiirde. Das EuCKEN’sche Institut iibte noch durch
die Anwesenheit eines Privatdozenten, des spiteren Nachfolgers von EUCKEN und
SIMOX in Breslau, RUDOLF SUHRMANN, eine besondere Anziehungskraft aus».

Nach Beendigung seiner Diplomarbeit, welche die Darstellung reinster Alkali-
metalle durch thermische Zersetzung ihrer Azide behandelt, und die unter den Fit-
tichen von RUDOLF SUHRMANN entstand, promovierte CLUsIUS 1928 mit einer Disser-
tation iiber die spezifische Warme einiger kondensierter Gase. Neben dieser griindlichen
Einfithrung in die messende Thermodynamik erhielt CLUSIUS am Breslauer Institut,
was er immer wieder hervorhob, eine dusserst sorgfiltige und breite wissenschaftliche
Ausbildung. Daneben hatte der enge persénliche Kontakt mit EUCKEN eine nach-
haltige Wirkung auf den spiteren Dozenten. Hier finden sich die Wurzeln seiner
Grundeinstellung zur Forschung, die ihm gemiss der EUCKEN’schen Auffassung die
innere Pflicht auferlegte, unablidssig und mit allen Kriften an der Weiterentwicklung
der Naturwissenschaften zu arbeiten. Noch in Breslau publizierte er, zusammen mit
K. HILLER, die ersten Messungen der spezifischen Wirmen des Parawasserstoffs im
festen, flissigen und gasférmigen Zustande. Die Darstellung der Paramodifikation
des Wasserstoffs war kurz zuvor, zeitlich wenig nach BoNHOEFFER und HARTECK,
im EUcKEN’schen Institut gelungen; eine Tat, die heute der Geschichte der grossen
wissenschaftlichen Erfolge angehort. Die Bedeutung der CLustus’schen Messungen als
Beitrag zu den damals wichtigsten wissenschaftlichen Tagesfragen kann erst voll er-
messen werden, wenn man bedenkt, dass W. HEISENBERG 1932 den Nobelpreis fiir
Physik «fiir die Aufstellung der Quantenmechanik, deren Anwendung unter anderem
zur Entdeckung der allotropen Formen des Wasserstoffs gefithrt hat» zuerkannt
erhielt. Es kann nicht verwundern, dass aus diesem Grunde die Wasserstoffmodifika-
tionen zu einem experimentum crucis fur die Anwendbarkeit der Quantenmechanik
gedient haben. Eine der Forderungen der HEISENBERG schen Theorie, dass der Para-
wasserstoff zwischen 115°-300°K den klassischen Wert fiir die Rotationswirme des
zweiatomigen Gases zeitweilig iiberschreiten und ein Maximum durchlaufen sollte,
wurde durch die CLusIus’schen Messungen erstmals bestitigt.

Der Tieftemperatur-Kalorimetrie, wie sie von W. NErRNST und A. EUCKEN zur
Messung der wahren spezifischen Warmen von Festkérpern und Fliissigkeiten einge-
fithrt worden war, blieb CLUSIUS sein ganzes Leben zugetan, was in der grossen Zahl
der verdffentlichten Messungen, von denen lier nur einige wenige erwdhnt werden
konnen, zum Ausdruck kommt. Obwohl die grundlegenden Probleme der spezifischen
Wirme des festen Korpers bei tiefen Temperaturen, die im Zusammenhang mit der
Aufstellung des NERNsT’schen Wirmetheorems und der Frage nach der Anwendbar-
keit der Quantenhypothese auf Festkérper durch die im Berliner-Institut von NERNST
ausgefiihrten Messungen zu jener Zeit bereits aufgeklirt waren, blieb doch noch ein
grosses unerschlossenes Gebiet. Die Kenntnisse tiber den Verlauf der spezifischen
Wirme kondensierter Gase bei tiefen Temperaturen waren wegen der grossen experi-
mentellen Schwierigkeiten unterhalb von 20°K noch recht liickenhaft. Es existierten
damals im Temperaturgebiet des festen und fliissigen Wasserstoffs, ausser bei H, und
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He, noch keine weiteren Messungen. Gerade in diesem Bereich beanspruchte aber der
Verlauf der Molwirme tiefsiedender Gase grosstes Interesse, der deshalb von CLusiUS
in seiner Doktorarbeit fiir die Molekeln N,, O,, CO, CH, und HCI von 10°K bis zum
jeweiligen Tripelpunkt exakt gemessen wurde. Ausserdem stellte sich die konkrete
Aufgabe, die aus der allgemeinen Dampfdruckgleichung fiir verschiedene Elemente
und Verbindungen ermittelten Dampfdruckkonstanten, wozu genaue Dampidruck-
daten und der Wirmeinhalt des Kondensats bekannt sein mussten, mit den aus der
SACKUR-TETRODE schen-Gleichung theoretisch berechneten, statistischen Werten zu
vergleichen. Bei den Molekeln CO und N,O traten ausserhalb der Fehlergrenze lie-
gende Diskrepanzen zwischen den thermodynamisch und statistisch ermittelten Wer-
ten der Dampfdruckkonstanten auf. Dies musste dahin gedeutet werden, dass sich das
Kristallgitter dieser Molekeln bei 10°K, der tiefsten Messtemperatur, nicht im
NERrNST'schen Zustande befindet. Offenbar bleibt, infolge der unvollstindigen Rich-
tungsorientierung dieser asymmetrischen Molekeln, eine Nullpunktsentropie, die im
Maximum R In 2 = 1,38 Entropieeinheiten betragen kann. Wenig spiter bestitigte
W. F. G1AuQuE die von CLusIus beim Kohlenmonoxid diskutierte Nullpunktsentropie
und sagte dariiber: «The above type of difficulty, while possible only in certain
special cases, is perhaps the most perplexing feature that has been encountered in the
practical application of the third law of thermodynamics. It is perplexing, because it
is by no means obvious how we are to know when it exists. The crystal under inves-
tigation may appear perfect to our present powers of observation, including X-rays
and yet the effect may be present». Es ist verstdndlich, dass damit die EUCKEN’sche
Auffassung, die das NERNsT'sche Warmetheorem als eine exakte Aussage der Sta-
tistik, nicht aber als einen allgemein giiltigen thermodynamischen Hauptsatz gewertet
wissen wollte, krdftigen Auftrieb bekam.

Ein anderes wichtiges Problem im Zusammenhang mit den Messungen der spezi-
fischen Wirme von Festkorpern stellte sich hinsichtlich der freien Drehbarkeit der
Molekeln in einem Kristallgitter. Die Anschauung, dass die Gitterbestandteile eines
Festkérpers nicht nur Schwingungen, sondern auch Rotationsbewegungen um ihren
Schwerpunkt ausfithren kénnen, wurde verhiltnismissig spit in die Festk6rpertheorie
eingefiithrt. SIMON und v. S1MsoN hatten zunichst beim Chlorwasserstoff darauf hinge-
wiesen, dass im Kondensat mit steigender Temperatur aus einem Gitter niederer
Symmetrie ein solches héherer hervorgeht und dass diese Tatsache wahrscheinlich
durch Rotation um eine oder zwei Molekelachsen gedeutet werden kénnte. Einen
exakten Beweis fiir das Vorliegen freier Drehbarkeit einer Molekel im festen Kérper
konnten aber erst CLusIUS und HILLER einerseits, und BoNHOEFFER und HARTECK
andererseits, erbringen. Gleichzeitig und unabhéngig zeigten diese Gruppen auf ver-
schiedenen Wegen, dass in gewthnlichem festem Wasserstoff der rotatorische Freiheits-
grad des Orthowasserstoffs voll erhalten bleibt.

Nach dem Abschluss seiner Studien in Breslau folgte ein Aufenthalt in Oxford als
Rockefeller Fellow bei C. N. HINSHELWOOD, der ihm das Gebiet der Reaktionskinetik
ndherbrachte, und dem er sich spiter, ausgertistet mit den Mitteln der modernen
Isotopentechnik, wieder zuwandte. Bei HINsHELWOOD beschiftigte er sich eingehend
mit Untersuchungen aus dem Bereiche der homogenen Gaskatalyse. Bei der thermi-
schen Zersetzung aliphatischer Ather und Aldehyde hatten Zusitze von Jod eine er-
hebliche Beschleunigung und selektive Reaktionslenkung ergeben. Es galt deshalb
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die Frage zu kliren, ob auch andere Katalysatoren dhnliche Wirksamkeit aufweisen
und gleichzeitig die Gesetzmissigkeiten des katalytischen Zerfalls aufzudecken. In
England erarbeitete sich CLustus auch die Grundlagen seiner Habilitationsschrift
iiber Kettenreaktionen, mit welcher er sich im Jahre 1930 fiir physikalische Chemie an
der Universitit Gottingen habilitierte. Noch vor seiner Riickkehr nach Géttingen ent-
deckte er im berithmten KAMERLINGH ONNES’schen Laboratorium in Leiden unter der
Leitung von W. H. KEEsoM den Lambdapunkt des fliissigen Heliums, der noch heute
Gegenstand zahlreicher theoretischer Untersuchungen ist. Die in Leiden auf das
dusserste entwickelte, grossartige und bahnbrechende Tieftemperaturtechnik hat die
spiteren CLUsIUS schen Arbeiten stark beeinflusst. Der Kreis der in seiner Jugend
empfangenen und fiir seine gesamte weitere Tétigkeit entscheidenden Impulse rundet
sich mit seinen ersten thermodynamischen Messungen an schwerem Wasserstoff,
dessen Existenz erstmals H. C. UREY 1932 im Linienspektrum des gewdhnlichen
Wasserstoffs nachgewiesen hatte. Ohne Zweifel hat diese Entdeckung &dusserst be-
fruchtend auf die damaligen Bemiithungen zur Trennung von stabilen Isotopen einge-
wirkt und kann als eigentlicher Beginn der Isotopenchemie bezeichnet werden.
Crusius, der die Bedeutung der UREY’schen Arbeiten rasch zu wiirdigen wusste,
schrieb spiter: «Unter den damaligen wissenschaftlichen Tagesfragen gab es ganz
unerschlossene, geheimnisvolle Gebiete, fiir die jedes tiefere Verstdndnis und jeder
Zugang noch zu fehlen schien. Dazu gehdérte die Supraleitung und ASTON’s grossartige
Entdeckung von der Allgemeinheit der Isotopie der chemischen Elemente. Fiir einen
angehenden Chemiker, dem préiparatives Schaffen Freude machte, hatte es einen
magischen Reiz, sich wenigstens in Gedanken mit der Mdglichkeit einer Trennung der
Isotope eines Elementes zu befassen, ohne dabei an den moglichen Nutzen eines solchen
Beginnens zu denken. Tatsichlich schreibt sich mein Interesse fiir diese Aufgabe von
solchen Jugendeindriicken her.»

Als wohl wichtigstes Anliegen der von Crusius durchgefiihrten thermischen und
calorischen Messungen an schwerem Wasserstoff muss die Bestimmung des Verlaufs
der Rotationswirmen der Molekeln HD und D, gewertet werden. Wie EUCKEN als
erster experimentell nachgewiesen hatte, kann beim gasférmigen Wasserstoff mit ab-
nehmender Temperatur ein Abfall der Rotationswidrme unter den klassischen Wert
von R beobachtet werden. Die quantitativ theoretische Deutung der gemessenen
Kurvenform gelang bekanntlich erst etliche Jahre nach der EUCKEN’schen Ent-
deckung mit Hilfe der HEISENBERG'schen Quantenmechanik. Es war infolge der
unterschiedlichen Triagheitsmomente der Molekeln H,, HD und D, zu erwarten, dass
sich die Molwirmen der verschiedenen Wasserstoffsorten sehr auffillig voneinander
unterscheiden. Das Einfrieren der Rotation mit zunehmender Abktihlung konnte aber
fiir die Gase HD und D, nicht mit Sicherheit vorausgesagt werden. Die Gelegenheit aus-
niitzend, diese und andere wichtige Fragen durch einen direkten Vergleich der Eigen-
schaften der Wasserstoffisotope aufkliren zu kénnen, bestimmte CLUSIUS in einer
Prizisionsapparatur iiber einen weiten Temperaturbereich die Rotationswirmen der
Molekeln HD und D,. Der Nachweis des Rotationsabfalls konnte in beiden Fillen
leicht erbracht werden. Die Molekel HD erwies sich iiberdies, was nach der Theorie
zu erwarten war, als ein normaler zweiatomiger Rotator, wihrend das Deuterium, wie
aus den Messungen klar hervorging, bei Zimmertemperatur aus zwei Teilen Ortho-
und einem Teil Paradeuterium zusammengesetzt ist. Aus diesem Mischungsverhaltnis
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folgt fiir das Deuterium zwangsldufig der Kernspin 1, der nach bandenspektroskopi-
schen Messungen am Viellinienspektrum der D,-Molekel zu erwarten war, aber noch
nicht eindeutig festlag. Wenig spiter erweiterte CLUSIUS seine Messungen auf den
fliissigen und festen Zustand des neu entdeckten Isotops und ermittelte neben der
spezifischen Wiarme auch andere wichtige thermische Daten. Die dabei beobachteten
betrichtlichen Unterschiede in den physikalischen Eigenschaften der beiden Wasser-
stoffisotope waren nach den damaligen Anschauungen nicht ohne weiteres verstind-
lich. Gegen die von CLusius gegebene qualitative Deutung, welche auf der Annahme
gleicher zwischenmolekularer Krifte, aber einem starken Einfluss der unterschied-
lichen Nullpunktsenergien und der Anharmonizitit der Gitterschwingungen basiert,
konnte aber nichts eingewendet werden.

Eswar fiir CLusIUs naheliegend, in sein thermisches und calorisches Messprogramm,
das er spiter in Wiirzburg konsequent weiterfiihrte, deuterierte Verbindungen mit-
einzubeziehen. Abgesehen von der Notwendigkeit, das Wissen hinsichtlich der Eigen-
schaften isotoper Molekeln zu erweitern, versuchte er zusitzliches experimentelles
Material tiber die vielfach beobachteten, merkwiirdigen Phasenumwandlungen im
festen Aggregatszustande zu gewinnen. Derartige Umwandlungen liegen immer dann
vor, wenn bei konstant gehaltener Temperatur bestimmte physikalische Eigenschaf-
ten des Systems unstetig &ndern. Eines der auffilligsten Merkmale, und im allgemei-
nen messtechnisch auch leicht erfassbar, ist der diskontinuierliche Verlauf der spezi-
fischen Wirme. Die Theorien iiber die Natur und den Charakter von Umwandlungs-
punkten sind in ihrer Anlage auch heute noch dusserst grob und summarisch und er-
lauben deshalb keine exakten Aussagen iiber das mégliche Auftreten von Umwand-
lungen. Solange aber derartige Liicken bestehen, miissen die Kenntnisse auf dem Wege
einer mithsam forschenden Empirie erweitert werdei.. Im Zuge einer solchen systema-
tischen Arbeit untersuchte CLUsIUs in Gottingen, Wiirzburg und auch in Miinchen die
kalorischen Eigenschaften der Gase CH,, CH,D, CD,, PH,, SiH,, GeH,, H,S, D,S,
H,Se, D,Se, um nur einige wenige, bei denen Phasenumwandlungen nachgewiesen
werden konnten, aus einer Vielzahl gemessener Verbindungen zu nennen. Die ur-
spriinglich gehegte Hoffnung, durch eine eingehende Bearbeitung dieses komplexen
Gebietes mehr Klarheit zu gewinnen, erfiillte sich leider nicht. Im Gegenteil; das zu-
sdtzlich zu Tage beforderte Material erschwerte eine einfache und auf den bestehenden
Anschauungen basierende Interpretierung mehr und mehr und liess lediglich die Un-
zuldnglichkeit der Theorien scharf hervortreten. Wohl kénnen die polymorphen Um-
wandlungen, die mit einer Anderung der relativen Lage der Gitterbausteine und damit
mit einer betrdchtlichen Volumenidnderung verbunden sind, leicht erkannt werden.
Die Schwierigkeiten ergeben sich bei der Deutung von Modifikationsinderungen, die
jusserlich nicht ohne weiteres erkennbar sind und von L. PAULING als ein Ubergang
von der Oszillation der Gitterbestandteile in freie Rotation ausgelegt werden. Bald
erhoben sich aber berechtigte und unberechtigte Einwinde gegen die PAULING sche
Hypothese und das anfingliche Modell der freien Drehbarkeit einer Molekel musste
demjenigen einer gchemmten Rotation weichen. In diese Diskussion hat CLUSIUS mit
seinen eigenen Arbeiten mehrmals klirend eingegriffen und falsche Anschauungen
widerlegt oder Mingel der Theorie aufgedeckt.

Die unbeschwerten Studienjahre fanden 1934 ihren Abschluss, als der bereits recht
erfolgreiche Dozent einen Ruf auf das Extraordinariat fiir physikalische Chemie an
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der Universitdt Wiirzburg als Nachfolger von L. EBERT erhielt, das CLus1US aber
bereits 1936 gegen das Minchener Ordinariat vertauschte, welches Fajans bis zu
diesem Zeitpunkt innehatte. In Miinchen konnte er auf breiter Basis, sich auf die
Mittel und Moglichkeiten einer grossen und bedeutenden Hochschule stiitzend, seine
eigene schopferische Tiatigkeit entfalten und neue, noch nie begangene Pfade ein-
schlagen. Es kann nicht verwundern, dass in diese Schaffensperiode seine bedeutend-
ste Leistung, die Erfindung des Trennrohrs, fillt. Die Idee des Trennrohrs findet ihren
Ursprung in Untersuchungen des Mechanismus der Ausbreitung und Erndhrung von
Flammen in explosiven Gasgemischen. Unter bestimmten Versuchsbedingungen
konnte Crustus auffillige Entmischungserscheinungen beobachten, die ihn auf den
wenig beachteten gaskinetischen Effekt der Thermodiffusion hinwiesen. Die Thermo-
diffusion war im Jahre 1910 auf Grund theoretischer Erwigungen des schwedischen
Forschers DaviD ExskoG entdeckt worden. EnskoG liess die MAXWELL’sche Be-
schrinkung, dass sich die Molekeln nach einem Kraftgesetz proportional der -5. Potenz
der Entfernung abstossen, fallen und fand bei der verallgemeinerten Losung der
BorrzmMann’schen Fundamentalgleichung neue Glieder, die in der klassischen Kinetik
fehlten. Die physikalische Interpretierung der mathematischen Ausdriicke forderte
eine geringfiigige Konzentrationsverschiebung der Komponenten einer Gasmischung
in einem Temperaturgradienten. Noch im gleichen Jahr, offenbar ohne die ENskoG-
schen Uberlegungen zu kennen, postulierte auch SIDNEY CHAPMAN den Thermo-
diffusionseffekt und konnte ihn kurz darauf an einer Mischung von Kohlendioxid und
Wasserstoff experimentell verifizieren. Die Suche nach einer geeigneten Methode zur
Vervielfachung dieses von CHAPMAN, und spiter auch von anderen Autoren, in einem
Temperaturgefille beobachteten Einzeleffekts, war der beherrschende Gedanke, der
CLusius gemeinsam mit seinem Schiiler DickeL zur Entdeckung eines neuen Ver-
fahrens zur Gasentmischung und Isotopentrennung fiihrte. In einer dusserst einfachen
Vorrichtung, einem mit einem axialen Heizdraht versehenen LieBig-Kiihler, konnte
dieses Ziel durch die Ausbildung einer Konvektionsstrémung, die das heisse Gas am
kalten im Gegenstrom vorbeifithrt, erreicht werden. In einem spéteren Riickblick auf
seine Isotopentrennarbeiten fasste CrLusius die Griinde zusammen, denen er die Ent-
deckung des Trennrohrs und die damit erzielten Erfolge zu verdanken hat: «Meine
Aufmerksamkeit wurde zuerst 1932 auf die Thermodiffusion gelenkt, als mich die
merkwiirdigen Besonderheiten der aufsteigenden Wasserstoff-Flammen zu beschifti-
gen begannen. Damals war der nachhaltige Eindruck der bei HiNsHELWOOD in Oxford
erhaltenen Anregungen auf reaktionskinetischem Gebiet noch ganz frisch. Dort
konnte man lernen, mit komplexen, zunidchst nur phinomenologisch beschreibbaren
Erscheinungen umzugehen, sie zu analysieren und auf einfachere Grundphinomene
zuriickzufithren. Diese Betrachtungsart stand im glatten Gegensatz zu der voran-
gehenden Schulung durch EuckeN in Breslau, bei dem man am Versuchssystem alles
Beiwerk von vornherein auszuschalten trachtete, um mdglichst nur einen reinen,
quantitativ messbaren Vorgang iibrig zu behalten. Die Kenntnis beider, zunichst
unvereinbar erscheinender Arbeitsweisen und ihre gleichzeitige Anwendung waren
mir fiir die folgende Arbeitsperiode von grossem Nutzen.»

Die Wirksamkeit des Trennrohres erwies sich zuerst an der wihrend zwei Jahr-
zehnten vergeblich versuchten Isolierung der stabilen Chlorisotope 38Cl und 37Cl. Die
Trennung der Chlorisotope war mit den verschiedenartigsten Methoden, wie moleku-
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lare Verdampfung, Diffusion durch porose Winde, selektive photochemische Dissozia-
tion, Rektifikation, Zentrifugation und mit dem damals wichtigsten, von H. C. UrReY
entdeckten Verfahren, dem chemischen Austausch, versucht worden. Obgleich sich
namhafte Forscher, wie J. N. BRONSTED, H. v. HEVEsy, W. Kunn, H. C. Urey und
weitere, mit diesen Experimenten beschiftigt hatten, resultierten keine oder nur
geringfiigige Atomgewichtsverschiebungen. Es blieb CLusIUs vorbehalten, mit dem
Trennrohrverfahren, diesem neuen Hilfsmittel der experimentellen Technik, diese
klassische Aufgabe innerhalb weniger Monate mit der Abtrennung der beiden Chlor-
isotope in einer Reinheit von tiber 999, endgiiltig zu lésen. Die Analysen dieser ersten
gegliickten Trennung der Chlorisotope in Form von Chlorwasserstoff lagen in den
Hinden des damals in der internationalen Fachwelt als die Autoritét auf dem Gebiete
der Atomgewichtsbestimmung anerkannten Orto H6NIGSCHMID, womit die rasche An-
erkennung des Trennrohrs als hervorragendes Instrument der Isotopentrennung ge-
sichert war. Alle Zweifel an der Realitdt des Effektes, die anfanglich hie und da laut
wurden, schwanden, als HoNIgscHMID in seinem Miinchener Institut die Atomge-
wichte der getrennten Chlorisotope bestimmt hatte. Mit HONIGSCHMID, von dem
CLusius immer in grosser Hochachtung sprach, verband ihn eine Freundschaft, die
bleibenden Gewinn fiir sein Leben bedeutete.

Den Trennrohrarbeiten wurde in den folgenden Jahrzehnten ein breiter Raum im
Arbeitsprogramm eingerdumt. Naheliegend und von Crusius auch friihzeitig aufge-
griffen war die Anwendung des Trennrohrverfahrens auf Fliissigkeiten. Bereits
CrapmAN hatte 1929 die Anologie zwischen der Thermodiffusion in Gasen und dem
LubpwiG-SoreT-Phidnomen in verdiinnten Lésungen hervorgehoben. Erste Versuche
an Kochsalzldsungen und Aceton-Wassermischungen waren recht erfolgversprechend.
Verschiedene Griinde sprachen aber, wie aus diesen Experimenten hervorging, gegen
eine Verwendung des Fliissigkeitstrennrohrs zur Darstellung von Isotopen. Im Gegen-
satz dazu fand das Gastrennrohr eine verbreitete Anwendung auf dem Gebiete der
laboratoriumsmissigen Isotopengewinnung, wo es anderen Isotopentrennprozessen
in mancher Hinsicht iiberlegen ist. Hier kommen alle seine Vorziige, wie billiger Auf-
bau der Versuchsanordnung, reibungslose Durchfithrung eines iiberwachungsfreien,
monatelangen Dauerbetriebs und die Moglichkeit, mit relativ kleinen Gasmengen zu

Jahr Isotop Natiirliche Erreichte Totaler
Hiufigkeit Reinheit Trennfaktor
1939 3] 75,7 99,4 53
1939 3C1 24,3 99,6 775
1940 20Ne 90,51 99,8 52
1940 22Ne 9,21 99,7 330
1942 84Kr 57,31 98,3 45
1942 8Kr 17,47 99,5 940
1944 180 0,20 99,5 99000
1950 LN 0,37 99,8 135000
1952 3BA 0,336 99,4 50000
1953 13C 1,1 99,8 45000
1955 B8 8,9 99,0 810
1956 2Ne¢ 0,275 99,6 96500

1959 3BA 0,064 99,98 9750000
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arbeiten, voll zur Geltung. Der hohe Energieverbrauch und der geringe Durchsatz
fallen im Laboratorium weniger nachteilig ins Gewicht. Im Laufe langer Jahre gelang
Crusius, wie aus der nachstehenden Zusammenstellung ersichtlich ist, die Rein-
darstellung vieler wichtiger stabiler Isotope.

Die erzielten Reinheitsgrade sind bezeichnend fiir die hohen Anforderungen, die
Crusius an sich und seine Mitarbeiter stellte. Nie hitte er es zugelassen, eine noch so
mithevolle und dornige Trennung, die sich, der Natur der Sache gemiss, in den meisten
Fillen iiber Jahre hinwegzog, vorzeitig abzubrechen und sich mit geringeren An-
reicherungen zu begniigen. Fiir ihn, der nur in der Vollendung die Erfiillung einer
Aufgabe sah, war eine Reindarstellung geradezu ein dsthetisches Erfordernis. Bedenkt
man ferner, dass die Aufspaltung polyndrer Isotopengemische ganz besondere
Schwierigkeiten bietet, soist es um so erstaunlicher, dass die Abtrennung der seltenen
Mittelisotope 2!Ne und 38A gelungen ist. Hier zeigte sich die vollendete Kunst des er-
fahrenen Experimentators, der durch einen eleganten Kunstgriff die Aufgabe 16ste.
Die Tatsache, dass flankierende Isotope sehr viel leichter zu isolieren sind, fiihrte ihn
auf den Gedanken, durch Zugabe eines geeigneten Hilfsgases, welches sich bei der
Thermodiffusion dhnlich verhilt wie das zu trennende Isotopengemisch und sich von
diesemn leicht abtrennen ldsst, die gewiinschte Aufspaltung zu erzwingen. Nur auf
diese Weise konnte durch Zugabe eines CD,/CD,H/CH,D,-Gemisches das Mittel-
isotop 2INe isoliert und mit einem HCI/DCl-Zusatz die Abtrennung des &dusserst
seltenen A erreicht werden. Der enorme totale Trennfaktor von annihernd 10 Millio-
nen im Falle der 33A-Gewinnung beleuchtet mehr als alle Worte die Schwierigkeiten
dieser Trennung, die nur mit miihsamer, geduldiger und disziplinierter Arbeit zu
iiberwinden waren. Eines blieb dem Meister des Trennrohres nicht mehr vergtnnt ; die
Reindarstellung des dusserst seltenen Mittelisotops 170. Diese schwierige, aber reiz-
volle praparative Aufgabe wire wohl wiirdig gewesen, die lange Liste der im Trenn-
rohr dargestellten Isotope zu kronen. Die Gewinnung von Reinisotopen wurde keines-
wegs zum Selbstzweck betrieben, sondern beanspruchte aus verschiedenen Griinden
besonderes Interesse. Einerseits gab die Darstellung grésserer Mengen an Reinisotopen
Crusius die Gelegenheit, seine thermischen und kalorischen Messungen auch auf
isotope Elemente und Verbindungen, deren physikalische Eigenschaften in vielen
Fillen auch heute noch recht liickenhaft bekannt sind, auszudehnen. Andererseits war
die Isolierung der Elemente 136X, 86Kr, 38A und 21Ne im Hinblick auf spezielle Ver-
wendungszwecke von Wichtigkeit. So ist etwa das seltene Mittelisotop 38A fiir die
Altersbestimmung von Mineralien und Salzlagerstitten nach der Argon-Kalium-
Methode unentbehrlich. Es wird aber von den Geochemikern in einer Reinheit von
iiber 999, verlangt, was CLusius dank der Hilfsgasmethode verwirklichen konnte.
Das Kryptonisotop 8Kr, das aus 101 Krypton mit einem Aufwand von 32000 kWh in
einer 27 m langen Trennrohranlage von CLUSIUS in Miinchen in einer Menge von 850
cm?® abgetrennt worden war, besass hinsichtlich der Eignung seiner Strahlung als -
Lingennormale grosstes Interesse. Eingehende Untersuchungen von KOSTERS an der
Physikalisch-Technischen Reichsanstalt in Berlin und spéter von E. ENGELHARD an
der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt in Braunschweig liessen bald die hervor-
ragenden Eigenschaften der orangen 5¢Kr-Linie als Lichtwellenmeter erkennen. Auf
Grund dieser Arbeiten entschied sich die 11. internationale Generalkonferenz fiir Mass
und Gewicht am 14. Oktober 1960 fiir eine neue, verbesserte Definition des Meters,
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der als das 1650763,73fache der Wellenlinge der von Atomen des Nuklids 5% Kr beim
Ubergang 5dg > 2p,, ausgesandten, sich im Vakuum ausbreitenden Strahlung, fest-
gelegt wurde.

Die Crusius’schen Trennrohrarbeiten beschrinkten sich aber nicht nur auf die
priparative Darstellung stabiler Isotope. Thn interessierten auch die theoretischen
Aspekte der Thermodiffusion, die besonders in seinen spiteren Jahren mehr und
mehr in den Vordergrund traten. Zentrale Bedeutung fiir die Theorie der Thermo-
diffusion besitzt die Thermodiffusionskonstante «, deren Absolutberechnung wohl
eine der schwierigsten Aufgaben ist, vor welche die kinetische Molekularphysik ge-
stellt wird. Es miissen bei der Wahl eines speziellen Molekelmodells schon recht feine
Ziige der Wirklichkeit beriicksichtigt werden, um zu einer befriedigenden Uberein-
stimmung zwischen Theorie und Experiment zu kommen. Exakte experimentelle
Bestimmungen der Thermodiffusionsfaktoren isotoper Systeme sind deshalb wichtig,
aber leider nicht leicht durchfithrbar. Trennrohrversuche liefern im allgemeinen
wegen den grossen Temperaturdifferenzen zwischen heissem Draht und kalter Wand
nur mittlere a-Werte. CLusIUS umging diesen Mangel mit der von ihm entwickelten
Trennschaukel, die eine definierte Vervielfachung des Einzeleffektes unter genau
bekannten Bedingungen erlaubt und demgemiss wahre a-Werte ergibt. Einen kriftigen
Auftrieb erhielten die Trennrohrarbeiten wihrend der letzten Jahre, als bemerkt
wurde, dass neben dem relativen Massenverhiltnis auch die Massenverteilung, also
das Trégheitsmoment, einen entscheidenden Einfluss auf die Grésse des Thermo-
diffusionseffekts besitzt. Hier offenbarte sich ein grundlegender Mangel der Theorie,
da es sich dabei, wie z. B. Versuche an den Systemen %A /H35Cl, H37Cl, D%7Cl ergaben,
nicht bloss um eine unwichtige Nebenerscheinung, sondern um einen bemerkenswer-
ten Effekt erster Ordnung handelt. Bereits waren neue, umfangreiche Experimente
mit dem Ziel, weiteres Material zur Abklirung der angeschnittenen Fragen beizu-
bringen, angelaufen oder geplant, als der Tod in zeitloser Hirte zugriff und die Arbei-
ten jih unterbrach. Jene Worte aber: «Ich bin ausgezogen um einen Esel zu suchen
und habe ein Ké&nigreich gefunden», mit denen Crusius kurz nach der Erfindung
des Trennrohrs einen seiner Vortrige einleitete, haben sich voll und ganz bewahr-
heitet.

Doch zuriick nach Miinchen. Den dunklen Schatten des Krieges konnte sich auch
das Miinchener Institut nicht entziehen. In den verworrenen Nachkriegszeiten, als
ihn die Universitdt Ziirich 1947 auf den verwaisten Lehrstuhl von v. HALBAN berief,
verliess er die kriegszerstérte Stétte seines langjdhrigen und erfolgreichen Wirkens.
Unter schwierigen Bedingungen reiste CLUsIUS mit seiner Familie in die Schweiz,
wohl ohne zu ahnen, dass ihm unser Land Jahre spiter zur zweiten Heimat werden
wiirde. Ein neuer Lebensabschnitt und ein neuer Aufbau in ihm unbekannter
Umgebung und veranderten Verhiltnissen begann. Doch rasch und zielstrebig wurde
das Ziircher Institut im Sinne des Meisters entwickelt und den Erfordernissen der
modernen Forschung angepasst. Mit ungebrochener Arbeitskraft wandte er sich wie-
der seinen wissenschaftlichen Problemen zu. Er verstand es, in kiirzester Zeit dem
kleinen Ziircher Schiilerkreis sein eigenes Geprige zu geben und eine belebende und
anspornende Atmosphére zu schaffen, was wohl immer eines der Geheimnisse seines
Erfolges war. CLUsIUS wandte sich in Ziirich einem neuen Arbeitsgebiet, dem Studium
von Reaktionsmechanismen mit Hilfe 15N-markierter Verbindungen zu, das etwa im
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Vergleich zur 180-Chemie, wegen der geringen Austauschfreudigkeit des Stickstoffs,
grosse arbeitstechnische Vorteile bot. Nachdem der Zugang zu den verschiedenen
organischen Stickstoffverbindungen durch die Darstellung von ¥*NHj;, H*NO,; und
H18NO, erschlossen und, da ein Massenspektrometer fehlte, eine bandenspektroskopi-
sche 15N-Analysenmethode ausgearbeitet war, konnte mit den eigentlichen 15N-Unter-
suchungen begonnen werden. Zahlreiche grundlegende Umsetzungen, deren Reak-
tionsverlauf mit Hilfe der klassischen Methoden der organischen Chemie nicht oder
nur sehr schwierig zu deuten war, wurden jetzt iiberpriift und auch konstitutionelle
Probleme aufgeklirt. Aus der Vielzahl dieser Arbeiten seien einige wichtige heraus-
gegriffen. So wurde etwa die Hypothese von R. RoBINsoN, dass die F1scHER’sche
Indol-Bildung aus Phenylhydrazonen iiber ein Diaminderivat verlduft, durch
Markierung mit 15N nachgepriift und als richtig befunden. Allgemein zeigte sich, dass
bei Ringschliissen von w,w’-Diaminen zu 5- und 6-gliedrigen Heterocyclen der ali-
phatisch gebundene Stickstoff als Ammoniak abgespalten und bereits an einem Ring-
system haftender Stickstoff in den neu entstehenden heterocyclischen Ring eingebaut
wird. Ferner untersuchte CLusius mit Hilfe von schwerem Stickstoff die Frage der
Atomverkettung der organischen Azide. Bei diesem alten Problem standen sich lange
die Auffassung von CURTIUS, der eine Ringstruktur annahm, und diejenige von
THIELE-ANGELI, die fiir eine kettenférmige Anordnung eintraten, gegeniiber. Aus
physikalisch-chemischen Griinden neigte sich der Streit der Meinungen immer mehr
zugunsten der Kettenanordnung, und in der Tat lieferte die rein chemische Unter-
suchung mit Hilfe des Isotops N dasselbe Ergebnis. Ein iiberraschendes Resultat
ergab die Uberpriifung des Mechanismus der Phenylazidbildung aus Diazonium-Ion
und Azid-Ion. Die klassische Diazoreaktion nach GRIESS-SANDMEYER, bei der das
Azid-Ton an den Phenylrest tritt, wihrend der Diazostickstoff gasférmig entweicht,
konnte nicht beobachtet werden. Es lduft ein gemischter Mechanismus ab, der durch
die Bildung von linearen Pentazen- und ringférmigen Pentazolzwischenprodukten
beschrieben werden kann. Das Mengenverhiltnis von Haupt- und Nebenprodukt
wird durch den Charakter des Substituenten stirkstens beeinflusst. Hingegen fehlt
bei der Umsetzung von Diazomethan mit Stickstoffwasserstoffsiure jeder Anhalts-
punkt fiir die intermedidre Bildung derartiger, in der aromatischen Reihe beobachte-
ter Zwischenkorper. Eine andere klassische Formulierung, nimlich die von W. WisLI-
CENUSs entdeckte Synthese der Azide aus Distickstoffoxid und Metallamiden, musste
auf Grund von 15N-Untersuchungen ebenfalls fallen gelassen werden. Es konnte der
Nachweis fiir das Auftreten einer gegabelten Reaktion erbracht werden, wobei das
Verteilungsverhiltnis der beiden Wege vom Kation abhéngig ist.

Obwohl diese rein chemischen Isotopenarbeiten einen breiten Raum im Ziircher
Arbeitsprogramm einnahmen, ging mit dieser Gebietserweiterung keine Vernach-
lassigung der alten Arbeitsrichtungen einher. Besonders den Trennrohrversuchen und
den Untersuchungen auf dem Gebiete der messenden Thermodynamik wurde wieder
ein angemessener Platz eingerdumt. Um aber den vielfiltigen Anspriichen der moder-
nen physikalisch-chemischen Experimentiertechnik gentigen zu kdnnen, war vorerst
ein zielstrebiger Ausbau der mechanischen Institutswerkstatt dringend notwendig.
Dies ermoglichte CLusius die Konstruktion eines Wasserstoffverfliissigers fiir die
Tieftemperaturuntersuchungen an die Hand zu nehmen, wobei ihm seine fritheren
Erfahrungen bei der Herstellung und beim Umgang mit fliissigem Wasserstoff und
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seine ausgesprochene Neigung fiir technische Probleme zugute kamen. Es sei etwa
daran erinnert, dass CLUSIUS bereits wahrend des letzten Krieges, alsschweres Wasser
als Moderator fiir Neutronen in der Kernphysik von Bedeutung wurde, auf Grund
eigener Versuche nachwies, dass die Rektifikation von fliissigem Wasserstoff weitaus
der wirtschaftlichste Weg zur grosstechnischen Darstellung von schwerem Wasser-
stoff ist. Dieser kiithne und weitsichtige Vorschlag, der anfinglich vielerorts mit
hoflicher Zurtickhaltung aufgenommen wurde, fand in den letzten Jahren in mehreren
europdischen Lindern, so auch in der Schweiz, seine technische Realisierung.

Die Bestimmung der thermodynamischen Eigenschaften reiner isotoper Elemente
und Verbindungen, die jetzt aus eigenen Trennanlagen in ausreichenden Mengen von
mehreren Litern zur Verfiljgung standen, war ein Gebiet, dasgrosses Interesse bean-
spruchte und deshalb in Ziirich intensiv bearbeitet wurde. Der unmittelbare Vergleich
der Dampfdrucke reiner Isotope fiihrte unerwartet auf einen abnorm grossen Isotopie-
effekt bei den isotopen Stickstoffmonoxiden, der um ein Mehrfaches grosser ist, als bei
anderen zweiatomigen Gasen dhnlichen Siedepunkts. Erste Rektifikationsversuche in
glisernen Laborkolonnen liessen keine Zweifel offen, dass dieser Effekt als vorteil-
hafteste Quelle zur gleichzeitigen Gewinnung der biologisch wichtigen Isotope 13N,
170 und 180 ausgeniitzt werden konnte. Der Bedeutung der Sache gemiss wurde die
Ausarbeitung des Verfahrens durch den Bau von zwei vollautomatisch arbeitenden,
metallenen Tieftemperaturkolonnen von 3 und 8 m Hohe energisch weitergetrieben.
Die Entwicklung eines Austauschsystems ermdglichte es, mit Hilfe einer sauren,
wissrigen Losung von Nitrat-Ionen, das die Kolonnen verlassende, an schweren
Stickstoff- und Sauverstoff-Isotopen verarmte Stickoxid im Kreislauf erneut mit
diesen Isotopen zu beladen. Dadurch wurden dem Verfahren die billigsten Quellen fiir
BN, 170 und 0, nimlich Wasser und technisches Natriumnitrat erschlossen. Mit
diesen Anlagen konnte die gewiinschte Reindarstellung der Elemente 15N und 180
erreicht werden.

Mit einem anderen interessanten Isotopentrennverfahren, der Ionenwanderung
durch Gegenstromelektrolyse, das CLUSIUS nicht original erfunden aber zur eigenen
Bearbeitung aufgegriffen hatte, gelang eine starke Verschiebung der natiirlichen
87Rb-Hiufigkeit. Die verwendete elektrolytische Trennapparatur, die den Unter-
schied der Ionenbeweglichkeiten ausniitzt, war dhnlich einer Filterpresse aus dreissig
hintereinandergeschalteten Kammern, die durch Nylonnetze voneinander getrennt
sind, aufgebaut. Die Konstruktion hatte sich aus einer grossen Zahl von Versuchen
als die weitaus beste erwiesen und wurde mit variabler Kammerzahl auch fiir andere
Isotopentrennungen in der Erdalkalireihe eingesetzt.

Uberblickt man die von KLAus CLUSIUS in einer Zeitspanne von wenig mehr als
dreissig Jahren geleistete immense Arbeit, die in annidhernd dreihundert Publikationen
niedergelegt ist und ihm einen hervorragenden Namen in der gesamten internationalen
Fachwelt sicherte, so ist das Bild seiner Personlichkeit noch keineswegs abgerundet.
In der Tat besass CLusius neben seinem Fachwissen eine weite und umfassende
humanistische Bildung, die fiir jeden, der mit ihm in nidheren Kontakt kam, beein-
druckend war. Thn interessierte nicht nur das engere Fachgebiet, sondern er versuchte
bei seinen Problemen immer die allgemeinen Zusammenhinge und Querverbindungen
zu anderen Wissenszweigen aufzuspiiren und auch die geschichtlichen Aspekte zu
wiirdigen. Der angeborene Humor, gepaart mit einem erstaunlichen Gedéchtnis, das
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ihn in jeder Situation eine geistreiche, schlagfertige Antwort oder Anekdote finden
liess, machten ihn zu einem glinzenden Gesellschafter, der es auch verstand, effekt-
voll und unterhaltend vorzutragen. Diese geistige Beweglichkeit und Froéhlichkeit
verlangte er im umfassenden Sinne auch von seinen Schiilern, wobei der dusserste
Einsatz an ihre Arbeit anerkannt, aber selbstverstindlich war. Experimentelle und
handwerkliche Geschicklichkeit, subtile Beobachtungsgabe, eine aus reicher Er-
fahrung kommende Intuition fiir die bei der Lésung eines Problems versteckten
Schwierigkeiten und Fallstricke und eine peinliche Genauigkeit und Sorgfalt auch im
kleinen begleiteten ihn als sichere Fiihrer auf seinen Wegen in wissenschaftliches
Neuland. Das Studium der Geschichte der Naturwissenschaften war ihm Stecken-
pferd, aber nicht etwa im LICHTENBERG'schen Sinne, dass Steckenpferde nicht zum
Pfliigen taugen. Manche Anregung entnahm er den Arbeiten berithmter und besonders
geschidtzter Forscher, wie JamMeEs DEwAR, MICHAEL FARADAY, ROBERT WILHELM
BuNsEN.

CLus1Us besass auch die seltene Gabe, den Stoff seiner Vorlesungen, die besonders
fiir den Fortgeschrittenen Gewinn bedeuteten, vollig frei vorzutragen und sie durch
zahlreiche Hinweise auf amiisante Begebenheiten aus dem Ieben bekannter Forscher
unterhaltsam zu gestalten. Obwohl er nur gelegentlich Vorlesungsversuche demon-
strierte, war er allen Experimentalvorlesungen sehr zugetan und er bemiihte sich
auch erfolgreich, das Repertoir bekannter Versuche durch neue, interessante Demon-
strationen zu erginzen.

Bei einem derart reich erfiillten Leben konnten die wissenschaftlichen Ehrungen
und Anerkennungen nicht ausbleiben. Seine Arbeiten wurden mehrfach ausgezeichnet,
so durch den CANNIZARRO-Preis, den ARRHENIUS-Preis, den MARCEL-BENOIST-Preis,
den DEcCHEMA-Preis, den MARIO-GIacOMO-LEVI-Preis. CLusius war Mitglied der
Accademia Bologna, der Bayerischen Akademie der Wissenschaften in Miinchen, mit
der er auch wihrend seiner Ziircher Zeit durch starke freundschaftliche Banden ver-
bunden blieb und der ehrwiirdigen Deutschen Akademie der Naturforscher Leopoldina
in Halle. Die Technische Hochschule Hannover verlieh ihm, «dem Meister der physi-
kalisch-chemischen Experimentierkunst, dem es gelang, mit dem von ihm erfundenen
und entwickelten ,Trennrohr‘ schwer trennbare Isotope in einer Reinheit darzustellen,
wie sie mit anderen Methoden nicht erreicht werden konnte, und der in geistvoller
Weise mit Hilfe isotopenmarkierter Substanzen schwierige Probleme der Reaktions-
kinetik 16ste», die akademische Wiirde Doktor der Naturwissenschaften Ehren halber.
Aus Deutschland kommend war es fiir ihn selbstverstindlich, dass er seine Krifte und
sein Wissen in den Dienst der Schweizerischen Naturforschenden Gesellschaft stellte.

Kravs Crusius hat der Wissenschaft seinen Namen unverginglich eingeprigt.
Seinen Freunden und Schiilern bleibt die Erinnerung an eine reiche und unvergess-
liche, durch innere Berufung gezeichnete, grosse Personlichkeit.

KuNo ScHLEICH



