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Abstract

The crystal structure of the diamagnetic tris(cyclopentadienyl)technetium(III) (1) has been solved by
single crystal X-ray diffraction. The compound crystallizes in the orthorhombic space group Pna2,; with
cell parameters a 1147.7(1), b 904.22), and ¢ 1147.2(4) pm; p_, 1.636 Mg/m? for Z = 4. Two rings are
m-bonded and the third one is o-bonded. The charge distribution in the molecule and the effective electric
charge of the o-bonded carbon atom are discussed in comparison to the homologous compounds of
vanadium and rhenium.

Zusammenfassung

Die Kristallstruktur des diamagnetischen - Tris(cyclopentadienyl)technetium(ITI) (%°-CsHs),Tc(x'-
CsHs) (1) wurde durch Rdntgenstrukturanalyse ermittelt. Die Verbindung kristallisiert orthorhombisch
in der Raumgruppe Pna2, mit den Parametern a 1147.7(1), b 904.2(2) und c¢ 1147.2(4) pm; die
berechnete Dichte fiir Z = 4 betrigt 1.636 Mg/m’. Die Ladungsverteilung im Molekiil und die effektive
Ladung am o-gebundenen Kohlenstoffatom werden im Vergleich zu den homologen Verbindungen des
dreiwertigen Vanadiums und Rheniums diskutiert.

Einfithrung

Vor kurzem berichteten wir iiber die erstmali§e Synthese von Tris(cyclopenta-
dienyl)technetium(III) [1]. Anhand IR- und "H-NMR-spektroskopischer Un-
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tersuchungen sowie detaillierter Betrachtungen der rdumlichen Beanspruchung der
zwei pentahapto-gebundenen Fiinfringe im Cp,TcCl postulierten wir, daB im Cp,Tc
der dritte Ring o-gebunden sein muBl [1]. Durch die vollstindige Kristall-
strukturanalyse, iiber die wir hier berichten, wurden unsere in [1] gemachten
Annahmen voll bestitigt. Die Ladungsverteilung im Molekiil von 1 wird diskutiert
im Vergleich zu den homologen Verbindungen vom dreiwertigen Rhenium und
Vanadium.

Ergebnisse und Diskussion

Die Titelverbindung Cp,Tc (1) wurde durch stéchiometrische Reaktion (1:1) von
Cp,TcCl mit KCp in siedendem Tetrahydrofuran erhalten [1]. Einkristalle von 1
konnten durch dreiwochige Sublimation der mikrokristallinen Verbindung in einer
abgeschmolzenen Ampulle (10 Torr, 50 ° C) in Form von durchsichtigen rotbraunen
Nadeln erhalten werden. Cp,V wurde nach derselben Methode, jedoch bei Raum-
temperatur, synthetisiert (Ausbeute 83%).

Die gegeniiber Feuchtigkeit und Sauerstoff duBerst empfindliche Verbindung

schmilzt unter Inertgas ohne Zersetzung (Mp = 111-112°C; Mp von Cp;Re: 79—
80°C; Cp,V zersetzt sich thermisch oberhalb 100°C, wobei hauptsichlich Cp,V
ensteht); sie sublimiert im Vakuum unter milden Bedingungen (T < 50 ° C) ebenfalls
ohne Zersetzung. Bei hdheren Temperaturen bilden sich neben den eindeutig
identifizierten und untersuchten Spezies Cp,TcH und [Cp,Tc], cyclopentadienylhal-
tlge Verbindungen des zwei- und dreiwertigen Technetiums, deren Massen- und
'"H-NMR Spektren auf das Vorliegen von verbriickenden Finfringen und Tc-Tc
Verkniipfungen hindeuten, was die starke Reaktivitit der Titelverbinding un-
terstreicht. Obwohl der Schmelzpunkt von 1 hoher als derjenige des Cp;Re liegt,
was auf eine hohere lonizitit gegeniiber seinem Re-Homologen hindeutet, ist seine
Reaktivitiat hoher als die der Re-Verbindung.

CpsIc erfiillt die 18-Elektronenregel und ist diamagnetisch. Zwischen 330 and
120 K betragt die diamagnetische Suszeptibilitit x,, (—203 + 3) X 10~ emu, und
ist damit hoher als der theoretisch berechnete Diamagnetismus des Molekiils
(—153x107° emu). Im Gegensatz zu metallorganischen Verbindungen von dia-
magnetischen Zentralionen (z.B. des vierwertigen Thoriums [16]), bei denen der
experimentell gemessene Diamagnetismus mit dem theoretisch berechneten
ibereinstimmt, liegt der experimentelle Wert bei metallorganischen Verbindungen
mit paramagnetischen Zentralionen, die der 18-Elektronenregel gehorchen, stets
hoher als der theoretisch berechnete Wert. Der Grund dafiir liegt wahrscheinlich in
der groBeren riumlichen Ausdehnung der delokalisierten Elektronen in den 18-
Elektronensystemen.

Cps;Tc und seine homologe Rheniumverbindung zeigen nahezu identische IR-
Spektren, mit fir #- und o- gebundene Cyclopentadienylringe charakteristischen
Absorptionsbanden. Weil die '"H-NMR Spektren der beiden Verbindungen #hnliches
Muster und Temperaturabhingigkeit zeigen (Fig. 1) ist anzunehmen, daB beide
Molekiile dieselbe Molekul- bzw. Kristallstruktur besitzen. Cp,V in dg-Toluol liefert
bei Raumtemperatur ein '"H-NMR Spektrum, das auf die Anwesenheit einer Mi-
schung von Cp,V und Cp,V hindeutet. Die Zuordnung der Linien von CpV
bestétigen den in [3] beschriebenen schnellen Austausch zwischen 7- und o-Ring des
Molekiils und seine hohe thermische Instabilitiit.
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Fig. 1. Temperaturabhéingigkeit der 'H-NMR Verschiebung § fiir die 7-gebundenen (links) und fiir den
o-gebundenen Ring (rechts) von Cp;Tc (oben) und Cp;Re (unten).

Die Abstinde zwischen Metallion und Liganden in Cp;Re dirften lediglich
aufgrund des etwas kleineren Ionenradius im Vergleich zu Tc'! um ca. 1 bis 1.5 pm
kiirzer als in 1 sein. Aus den Intensititen der Resonanzlinien der Protonensignale
der o-gebundenen Ringe, die relativ zu den Signalen der w-gebundenen Ringen im
Intens1tatenverhaltms 1:2 stehen sowie aus dem temperaturabhanglgen Verlauf der

"H-NMR Signale, geht emdeutlg hervor, daB in Losung im Gegensatz zu (7’-
CsH,); Zr(7'-CsHs) [2] und (n°-CsH 5)V('-CsHs) [3] Cp;Tc im untersuchten Tem-
peraturbereich nicht dynamisch ist. Im untersuchten Temperaturbereich wurden
funf Resonanzen fiir die Protonen der zwei w-gebundenen Ringe und drei fiir die
Protonen des o-gebundenen Ringes gefunden.

Im Falle des schwarzen Cp,V wurden, anhand 'H- und PC-NMR-spektrosko-
pischer Daten, ebenfalls ein o- und zwei 7-gebundene Cyclopentadienylringe, eine
dem Cp,VCl- [4] bzw. dem Cp,TcCl- [1] und dem Cp,ReCl-Komplex [5] dhnliche
Molekiilgeometrie postuliert [3,6—8]. Auch hier muB der Abstand zwischen Zentral-
ion und o-gebundenem Kohlenstoff, aufgrund des Ionenradius des V'™-Tons, um 4
bis 5 pm kiirzer sein, als der entsprechende Abstand im Titelkomplex. Die gleich-
bleibende Coulomb-Wechselwirkung zwischen den Liganden untereinander sowie
zwischen Liganden und Zentralion lassen nahezu eine Aquivalenz der resultierenden
Winkel erwarten (Tabelle 1). Im Gegensatz zu den Triscyclopentadienylkomplexen
von V, Tc und Re ist in Cp,Ti der dritte Ring dihapto gebunden [9,10]. Das
(7°-CsH;),Tc-Fragment in 1 ist, verglichen mit dem gleichen Fragment im Cp,TcCl
Molekiil, aufgrund des noch kleineren mittleren Tc—Ringzentrum-Abstandes (183.2



174

Tabelle 1
Kristallographische Daten der (CsHs);M-Verbindungen von V, Tc und Re
CpyV* CpyTc Cp;sRe ¢
I'M_centr(z) (PT) 191.5 188.33(2) 182.3
191.5 178.11(3) 182.3
M cente(o) (PT) - 209.88(8) -
M- (o) (PM) 224.0 230.02) 227.0
centr(w)-M—centr(7) (°) 169.4 169.42(5) 169.4
centr(w)-M-centr(s) (°) 98.1 97.91(3) 98.1
92.2 92.56(2) 92.2
centr(w)-M-C(0) (°) - 84.1(5) -
- 106.3(5) -

¢ Postulierte Abstinde und Winkel.

vs. 187.7 pm) und des groBeren Cp—Tc-Cp Winkels (169.4 vs. 143.7°) dem
Ferrocenmolekiil dhnlich gebaut.

Rontgenographische Untersuchungen an Einkristallen von 1 zeigen das Vorliegen
vier diskreter Molekiile in der Elementarzelle (Fig. 2). Wihrend zwei der drei
Fiinfringe zentrosymmetrisch zum Technetiumion in einem Abstand von 178.1 bzw.
188.3 pm gebunden sind, ist der dritte Ring, wie schon vorausgesagt [1], monohapto
gebunden. Die Zentren der zwei w-gebundenen Ringe bilden mit dem Tc einen
Winkel von 169.4°. Der o-gebundene Ring Cp, ist gewinkelt (Fig. 2a) und wie aus
den 'H-NMR Untersuchungen hervorgeht, in seiner Rotation um die Tc-C(11)
Achse sterisch gehindert. Die Tc—-C(11) Bindung bildet mit der Halbierenden des
Cp,-Tc-Cp, Winkels einen Winkel von 11°. Dadurch wird der Cp,-Tc Abstand
(188.3 pm) linger als der Cp,—Tc Abstand (178.1 pm). Der Abstand (o)-C(11)-Tc
betragt 230 pm. Damit errechnet sich ein Abstand zwischen a-Wasserstoffatom
(H(11)) und Zentralion von nur 159.2 pm, einer Distanz, die ihm agostischen
Charakter gegeniiber dem Tc-Ion zukommen l4Bt. Somit ist die leichte Bildung von
Cp,TcH bei thermischer Belastung von 1 verstindlich. Anderseits wird die bei der
thermischen Behandlung von 1 leichte Bildung von Technetocen durch die fast

N

(a) (b) {c)

Fig. 2. Darstellung der Kristall- und Molekiilstruktur sowie der Elementarzelle mit Blick auf die
ac-Ebene von Cp; Tc; (a) Das Molekiil mit Blick parallel zu den #-Cp-Ringen; (b) mit Blick senkrecht zu
den 7-Cp-Ringen; (c) Elementarzelle.



Tabelle 2

Positionsparameter mit Standardabweichungen im Cp,T¢ °
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Atom x y z B (Az)
Tc 0.38255(8) 0.2126(1) 0.250® 2.38(2)
CQ) 0.333(2) 0.114(2) 0.083(2) 3.9(4)
C(2) 0.235(2) 0.187(2) 0.123(2) 4.1(4)
C(3) 0.270(1) 0.345(2) 0.129(2) 2.9(3)
C4) 0.394(1) 0.346(3) 0.082(2) 4.1(4)
C(5) 0.430(2) 0.205(2) 0.060(2) 3.7(4)
C(6) 0.531(1) 0.190(2) 0.371(2) 3.003)
(6¢)) 0.491(2) 0.3292) 0.380(2) 4.44)
C(8) 0.364(1) 0.340(2) 0411(2) 4.5(4)
C9) 0.331(2) 0.174(2) 0.434(2) 4.1(4)
C(10) 0.434(1) 0.086(2) 0.391(2) 3.9(4)
C(11) 0.401(2) —0.031(2) 0.196(2) 5.0(5)
C(12) 0.301(2) -0.123(3) 0.200(2) 7.5(6)
CQ13) 0.341(2) —-0.272(3) 0.281(2) 6.9(6)
C(14) 0.461(2) —0.274(3) 0.225(2) 7.8(6)
C(15) 0.510(1) —0.114(2) 0.235(2) 4.003)

¢ Anisotrop verfeinerte Atome sind in Form der isotrop dquivalenten Verschiebungsparameter definiert
als (4/3) [a®B,; + b*B,, + ¢*B, 3 + ab(cos ¥) B ; + be(cos a) B, ;]. ® Die z-Koordinate des Tc wurde
festgehalten als Ursprung des Koordinatensystems. Die H-Atome wurden in idealisierten Positionen
fixiert und nicht verfeinert.

Tabelle 3

Bindungsabstinde in pm und Winkel in Grad im Cp,Tc ¢

Abstdnde
Te-Cpy(m)

Te-C(Q1)
Te-C(2)
Te-C(3)
Te-C(4)
Te-C(5)

C()-C)
C(1)-C(5)
C(2)-C3)
C3)-CH)
CA-C(5)

Winkel
Cp;-Tc-Cp,
C(11)-Te-Cp,

C2)-C(1)-C(5)
C()-C)-C(3)
C(2)-C(3)-C(H)
CB3)-C4-C(5)
C(1)-CG)-C@)

188.33(2)

219(1)
225(1)
226(1)
228(2)
226(1)

1382)
1412)
14%(1)
152(2)
136(2)

169.42(5)
84.1(5)

115Q1)
105(1)
104(1)
111Q1)
106(1)

Te-Cp,y(7)

Te-C(6)
Te-C(T)
Te-C(8)
Te-C(9)
Te-C(10)

C6)-C(7

"C(6)-C(10)

C(N-C(3)
C(8)-C(9)
C9-C0)

Cp,~Tc-Cp;
C(11)-Tc-Cp,

C(1)-C(6)-C(10)
C6)-C(N)-C(8)
C(N-C®)-C(9)
C®)-C(9)-C(10)
C(6)-C(10)-C(9)

178.11(3)

220(1)
21(2)
219(2)
222(2)
207(1)

134(2)
147(2)
1512)
157(3)
151(2)

92.56(2)
106.3(5)

110(2)
115Q1)
102(1)
105(1)
107(1)

Te-Cp;(0)

Te-C(11)
Te-C(12)
Te-C(13)
Te-C(14)
Te-C(15)

C(11)-C(12)
C(11)-C(15)
C(12)-C(13)
C(13)-C(14)
C(14)-C(15)

Cp,-Tc-Cp;
C(11)-Te-Cp,

C(12)-C(11)-C(15)
C(11)-C(12)-C(13)
C(12)-C(13)-C(14)
C(13)-C(14)-C(15)
C(11)-C(15)-C(14)

341.28(8)

230(2)
323(3)
442(2)
4502)
330(1)

143(2)
1522)
170(2)
152(3)
156(2)

97.91(3)
8.7(5)

111(1)
105(1)
92(1)
106(1)
98(1)

“ Cp, bedeutet das Zentrum des Ringes C(1) bis C(5), Cp, das Zentrum des Ringes C(6) bis C(10), Cp,
das Zentrum des Ringes C(11) bis C(15).
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lineare Cp;-Tc-Cp, Anordnung im Cp;Tc-Molekiil ebenfalls verstindlich. Die
Atompositionsparameter und ausgew#hlte Abstdnde und Winkel sind in den Tabel-
len 2 und 3 zusammengefasst.

Ladungsverteilung

Die durch die Rontgenstrukturanalyse ermittelten Abstinde und Winkel fiir
CpsIc und die fiir die homologen Verbindungen des Vanadiums und Rheniums
postulierten entsprechenden Daten (Tabelle 1) lassen eine Berechnung der partiellen
Ladungsverteilung in den drei homologen Molekiilen zu. Wihrend das gesamte
Dipolmoment der Verbindungen experimentell gemessen wurde, ist die Berechnung
der Partialmomente parallel und senkrecht zur Hauptsymmetrieachse des Molekiils
nach Gl.1 mdglich:

2
"Lexp = {[chenl,i ) rM—cenl,i ) COS( 4’/2) - qc(o) ) rM-C(o) ’ COS(¢ + 4’/2 - 180)]
+ [qcent,l *TM_cent,1 " Sm( 4’/2)”qcent,2 *I'M_cent2 Slll(\ll/2) + 9o) * TM-C(0)

-sin(¢ +1/2 — 180)]2}1/2 (1)

Die unbekannte effektive Ladung g,,,, am o-gebundenen C-Atom des 7'-Ringes
kann in ersten Niherung gleich der entsprechenden effektiven Ladung in den
Spezies (7°-CsH;),Ti(x'-CsHs), [11], (v-CsH;),Hf(7'-CsHs), [12,13], (7-CsHs)5-
Zr(7'-CsH;) [2] und (9°-CsH;),Zr(CH,), [14] gesetzt werden (Tabelle 4); die
Unterschiede in den effektiven Ladungen des gleichen Liganden bzw. des Donora-
toms sind fiir dhnliche Komplexe mit Zentralionen derselben Periode minimal [15).
Im Falle der Cp,Ti-, Cp,Hf- und Cp,Zr(CH,),-Molekiile erfolgte die Berechnung
der Partialmomente parallel und senkrecht zur zweizihligen Hauptsymmetrieachse
(C,,-Molekiilsymmetrie). Dagegen wurde fiir den drei - und einen o-gebundenen



177

Tabelle 4

Kristallographische Daten, elektrische Dipolmomente und Partialmomente der Verbindungen Cp, MY
(M = Ti, Zr, Hf) und Cp,Zr'"VMe,

Cp,Ti[11] CpZr 2] Cp,ZrMe, [14] Cp,Hf [12,13]
"M centr(ry (PT) 207.8 256.0 2230 235.0
207.8 259.0 223.0 2340
260.0 - -
M- Cloy (PT) 2332 244.7 228.0 219.3
2332 - 213 219.3
centr—M—centr (°) 129.9 119.0 1325 130.0
116.0 - -
115.0 - -
C-M-C(°) 86.3 99.0 95.6 90.0
centr—M-R @ (°) 107.8 99.0 105.5 110.0
107.8 101.0 105.5 105.0
Bcpym (D) 8.05 6.23 8.45 8.90
Bmr, (D) 11.00 9.45 12.65 12.80
Kcp MR, (D) 2.95 322 420 3.90
4 (6 —C)(€7) 0.774 0.803 0.803 0.803

“ R fiir CH, bzw. fiir o-gebundenes Cyclopentadienyl.

Ring enthaltenden Cp,Zr-Komplex zur Berechnung der Partialmomente die
dreiziihlige Molekiilachse (C;,-Molekiilsymmetrie) herangezogen.

Die effektiven Ladungen der o-gebundenen Kohlenstoffatome im Cp,Zr (C;,)
und Cp,Zr(CH,;), (C,,) sind gleich, was eindeutig die Unabhingigkeit der Partial-
momente zwischen Zentralion und Liganden einerseits und der effektiven Ladung
des Donoratoms des Liganden anderseits von der Molekiilsymmetrie beweist. Dem-
nach ist die Ubertragung der effektiven Ladung in Molekillen mit C,, bzw.
C,,-Symmetrie auf trigonalplanare Komplexe, wie Cp;M, durchaus berechtigt [15].

Die aus den Partialmomenten berechneten elektrischen Dipolmomente stimmen
sowohl fiir Cp;Tc als auch fiir seine Homologen Cp,;V und Cp;Re ausgezeichnet mit

Tabelle 5

Berechnete und experimentell ermittelte elektrische Dipolmomente und berechnete Partialmomente der
(CsH;);M-Verbindungen von V, Tc und Re

(CsHy)V (CsH;)sTe (CsHs)3Re
4t (C) % (e7) 0.774 0.803 0.803
Bcpm, (D) 1.70 1.62 1.62
Bcp,m, (D) 0.00 0.48 0.00
BM-c(o), (D) 8.31 8.70 8.68
BM-coy, (D) 0.42 1.69 0.44
Bper (D) 6.62 7.40 710
Bexp (D) 6.57 7.14 7.07
et (©) 2 (e7) 0.769 0.769 0.800

“ Effektive Ladung der entsprechenden C-Atomen der Ti-, Zr- und Hf-Verbindungen. b Effektive Ladung
berechnet aus den experimentellen Werten des Dipolmomentes; || = parallel bzw. L = senkrecht zur
Winkelhalbierenden Cp,-Tc-Cp, ( = ¢) (Hauptsymmetrieachse des Molekiils).
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den experimentell ermittelten Dipolmomenten {iberein (Tabelle 5). Iterative
Berechnungen der effektiven Ladung am o-gebundenen C-Atom des Cp-Ringes
unter Beriicksichtigung der experimentell gemessenen Dipolmomente ergeben etwas
kleinere Werte als im Fall der Verbindungen der diamagnetischen vierwertigen Ti-,
Zr- und Hf-Ionen, was in Ubereinstimmung mit der Ladungsverteilung in den
(CsH;),MCl-Verbindungen steht [5].

Die teilweise besetzten d-Orbitale der V3*-, Tc>*- und Re?*-Ionen ermoglichen
aufgrund ihrer groBeren radialen Ausdehnung eine stirkere elektrostatische Wech-
selwirkung zwischen dem Zentralion und dem Donoratom des Liganden, als dies fiir
die diamagnetischen vierwertigen Ti-, Zr- und Hf-Ionen mit ihrer abgeschlossen
Edelgaskonfiguration moglich ist. Die geringfiigigen Unterschiede in den effektiven
Ladungen unterschiedlicher Zentralionen gleicher Periode sind auf den Einfluf3 der
d-Flektronenkonfiguration des jeweiligen Zentralions zuriickzufiihren [15]. Die
Zunahme der effektiven Ladung vom V- {iber den Tc- zum Re-Komplex hin wird,
wie bereits im Fall der Cp,MCl-Verbindungen diskutiert wurde [S], der zusétzlichen
Abschirmung der Kernladung durch innere Elektronenschalen zugeschrieben.

Die berechnete und experimentell ermittelte Ladungsverteilung in den drei
Cp;M-Molekiilen bestiitigt die postulierten Molekiilgeometrien vom Cp;V und
Cp;Re, deren Strukturaufklirung noch ausbleibt. Die Partialmomente (Tabelle 5)
verdeutlichen andererseits, daf3 die Polaritit der Verbindungen eindeutig auf der
Metall-C(o) Bindung beruht. Sie ist, aufgrund einer moglichen Stabilisierung des
(CH,),M-Fragmentes in einer fast sandwichartigen (analog dem Ferrocen)
Anordnung sehr reaktiv. An derartigen Bindungen ist ein Ablauf von katalytischen
Reaktionen, wie von uns anhand der Massenspektren fir das Cp;Tc [1] bereits
gezeigt wurde, zu erwarten.

Réntgenstrukturanalyse von 1

Orange-roter, durchsichtiger, nadelformiger Kristall (Sublimation, 0.12 X 0.18 X
1.68 mm’®), orthorhombisch, C;,-Pna2, (Nr. 33), Gitterkonstanten aus 25 Reflexen
(5.98 <0 <21.57°), a1147.7(1), b 904.2(2), ¢ 1147.2(4) pm, Z =4, V 1190.5 x 10°
pm’, Absorptionskorrektur durch direkte Messung im Diffraktometer mittels des
NEEDLE-Programms, p=11.49 cm™!, F(000) =592, d=1.636 Mg m~°>, Enraf—
Nonius-Vierkreisdiffraktometer CAD4, Mo-K ,-Strahlung, A 71.073 pm, Graphit-
Monochromator, w-28 scans im Bereich 4 <28 <45°, h(0/13), k(—10/10),
1(0/13); 1576 gemessene, davon 823 unabhingige Reflexe, R, =0.020, 723 mit
I>20(I). Drei Reflexe zur Intensititskontrolle jede Stunde (Schwankung
min/max = 0.981 /1.033), alle 100 Reflexe Orientierung iiberpriift. Strukturlosung
mittels direkter Methoden sowie Fourier- und Differenzfouriersynthesen. Die Tc-
Atome wurden anisotrop, die C-Atome isotrop nach der Methode der kleinsten
Quadrate verfeinert, die H-Atome auf idealen Positionen (C-H =95 pm, B, =5
A?) festgehalten. R =0053, R,=[X.(|F,|— |ED*/Z.,F2]Y*=0053, w=
1/0(F,)% Restelektronendichte (max/min) = +1.19/—-121 ¢ A3 A / Omax = 0.02.
Extinktionsfaktor {=3.9x10"7 {F,=F/[1+ {(F,':)ZLP]}. Goof =[X (| F, | —
| E. D?/(NO — NV))'/? = 2.137. Alle Rechnungen basieren auf dem Programmsys-
tem SDP-Plus (Micro Vax II) {17]. Die Atomformfaktoren wurden den International
Tables entnommen [18]. Die Lageparameter und die wichtigsten Bindungslingen
und Winkel sind in den Tabellen 2 und 3 zusammengefaf3t.
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