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Beschreibung

Gebiet der Erfindung

[0001] Diese Erfindung bezieht sich auf einen Aluminat-Leuchtstoff, der durch ultraviolettes, violettes oder 
blaues Licht angeregt werden kann, Verfahren zur Herstellung desselben und lichtemittierende Vorrichtungen 
unter Verwendung desselben.

Hintergrund der Erfindung

[0002] Festkörper-Lichtquellen (LEDs, lichtemittierende Dioden) gilt schon seit vielen Jahren große Aufmerk-
samkeit. Da LEDs viele Vorteile haben, wie kleines Volumen, geringer Energieverbrauch, lange Lebensdauer, 
schnelles Ansprechen, Umweltfreundlichkeit, hohe Zuverlässigkeit, werden sie verbreitet als Komponenten in 
Dekorlampen, Anzeigelampen usw. verwendet. Gemäß neueren Entwicklungen ist es möglich, dass LEDs in 
das allgemeine Gebiet der Beleuchtung vorrücken.

[0003] In der derzeitigen LED-Technik wird empfohlen, weiße LEDs dadurch zu erzeugen, dass man blaue 
LEDS und Leuchtstoffe miteinander kombiniert. In US 5,998,925 erreichte Nichia in US 6,669,866 die Weiß-
licht-LED durch Kombinieren des gelben Leuchtstoffs (RE1-rSmr)3(Al1-sGa5)5O12 mit GaInN-Blaulicht-LED. Dann 
entwickelte Osram (Tb1-x-yRExCey)3(Al, Ga)5O12-Leuchtstoff für LEDs. Im Jahre 2002 veröffentlichten das Ge-
neral Research Institute for Nonferrous Metals und die Grirem Advanced Materials Co., Ltd. im Patent 
CN1482208 (allgemeine Formel R(3-x-y)M5O12:CexR'y), dass die Leuchtintensität durch einen Coaktivierungsmo-
dus verbessert werden kann. Die General Electric Company vermutet in US 6,409,938, dass die Quantenaus-
beute und Emissionsintensität von Aluminat-Leuchtstoff von den Zielen weit entfernt sind, und sie könnten ver-
bessert werden, wenn O2- teilweise durch F- ersetzt wird.

[0004] Unsere Forschungsergebnisse zeigen jedoch, dass ein zweiwertiges Metallelement eingeführt werden 
kann, um die Quantenausbeute und Emissionsintensität zu verbessern. Das zweiwertige Metallelement ersetzt 
teilweise Al3+ oder Y3+ des Leuchtstoffs und kann das durch F-, das O2- ersetzt, gebildete Ladungszentrum kom-
pensieren, wodurch die Lichtumwandlungseffizienz gefördert und die Stabilität dieses Leuchtstoffs verbessert 
werden kann.

[0005] In dieser Erfindung stellen die Erfinder einen Aluminat-Leuchtstoff vor, der mit einem zweiwertigen Me-
tallelement und Fluor codotiert ist. Dieser Leuchtstoff hat einen breiten Anregungsbereich und kann durch ul-
traviolettes, violettes oder blaues Licht angeregt werden und weist eine hohe Lichtausbeute und gute Stabilität 
auf. Andererseits geht es auch um eine lichtemittierende Vorrichtung unter Verwendung dieses Leuchtstoffs.

Offenbarung der Erfindung

[0006] Das Ziel der vorliegenden Erfindung besteht darin, eine Art von Leuchtstoff bereitzustellen, der durch 
ultraviolettes, violettes oder blaues Licht angeregt werden kann und ausgezeichnete Leuchteigenschaften und 
Stabilität aufweist.

[0007] Ein weiteres Ziel der vorliegenden Erfindung besteht darin, eine lichtemittierende Vorrichtung bereit-
zustellen, die den oben genannten Leuchtstoff verwendet.

[0008] In der vorliegenden Erfindung kann der Leuchtstoff durch die allgemeine Formel LnaMb(O, 
F)12:(R

3+,M'2+)x dargestellt werden;  
wobei In wenigstens ein Metallelement ist, das aus der Gruppe ausgewählt ist, die aus Sc, Y, La, Pr, Nd, Gd, 
Ho, Yb und Sm besteht, und 2,6 ≤ a ≤ 3,4;  
M wenigstens ein Metallelement ist, das aus der Gruppe ausgewählt ist, die aus B, Al und Ga besteht, und 4,5 
≤ b ≤ 5,5;  
R wenigstens ein Metallelement ist, das aus der Gruppe ausgewählt ist, die aus Ce und Tb besteht;  
M' wenigstens ein Metallelement ist, das aus der Gruppe ausgewählt ist, die aus Ca, Sr, Ba, Mn und Zn besteht, 
und 0,001 ≤ x ≤ 0,4.

[0009] Die folgenden Schritte sind notwendig, um den Leuchtstoff der vorliegenden Erfindung herzustellen: 
1. Gemäß der allgemeinen Formel LnaMb(O, F)12:(R

3+,M'2+)x, wobei Ln wenigstens ein Metallelement ist, das 
aus der Gruppe ausgewählt ist, die aus Sc, Y, La, Pr, Nd, Gd, Ho, Yb und Sm besteht, und 2,6 ≤ a ≤ 3,4, M 
wenigstens ein Metallelement ist, das aus der Gruppe ausgewählt ist, die aus B, Al und Ga besteht, und 4,5 
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≤ b ≤ 5,5, R wenigstens ein Metallelement ist, das aus der Gruppe ausgewählt ist, die aus Ce und Tb be-
steht, M' wenigstens ein Metallelement ist, das aus der Gruppe ausgewählt ist, die aus Ca, Sr, Ba, Mn und 
Zn besteht, und 0,001 ≤ x ≤ 0,4, werden elementare Substanzen der Verbindungen (I) von Ln, M, R, M' und 
Fluorid (II) als Rohstoffe im geeigneten stöchiometrischen Verhältnis abgewogen, und das Flussmittel (III) 
wird zu den obigen Rohstoffen gegeben, und dann werden die Rohstoffe miteinander gemischt und vermah-
len, wobei ein Gemisch (IV) entsteht.
2. Das Gemisch (IV) wird bei hoher Temperatur in reduzierender Atmosphäre gebrannt.
3. Eine Nachbehandlung wird durchgeführt, und dann wird der Leuchtstoff der vorliegenden Erfindung er-
halten.

[0010] Gemäß Schritt 1 werden Verbindungen (I) von Ln, M, R und M' aus der Gruppe ausgewählt, die aus 
einem Oxid, Hydroxid, Carbonat, Nitrat und organischen Salz von Ln, M, R und M' besteht, und das Fluorid (II) 
ist wenigstens eine Verbindung, die aus Fluoriden von Ln, M, R, M' und Ammonium ausgewählt ist. Das Fluss-
mittel (III) ist wenigstens eine Verbindung, die aus der Gruppe ausgewählt ist, die aus einem Alkalihalogenid, 
Erdalkalihalogenid, H3BO3, Ammoniumhalogenid und Verbindungen von Ln, M, R und M' besteht.

[0011] Gemäß Schritt 1 beträgt die Menge des Flussmittels 0,01 bis 20 Gew.-% des Gemischs (IV).

[0012] Gemäß Schritt 1 könnten die Ausgangsstoffe in Alkohol, Aceton oder Wasser miteinander gemischt 
und vermahlen werden.

[0013] Gemäß Schritt 2 kann das Brennen einmal, zweimal oder öfter durchgeführt werden.

[0014] Gemäß Schritt 2 liegt die Brenntemperatur im Bereich von 500 bis 1600°C.

[0015] Gemäß Schritt 2 sollte jeder Brennvorgang 0,5 bis 30 h dauern.

[0016] Gemäß Schritt 3 beinhaltet die Nachbehandlung Mahlen, Luftstrahlmahlen, Waschen, Trocknen und 
Klassieren usw.

[0017] Gemäß Schritt 3 kann der Waschschritt in der Nachbehandlung durch saure Lösung, alkalische Lö-
sung oder Wasser erfolgen.

[0018] Gemäß Schritt 3 kann der Klassierungsschritt in der Nachbehandlung nach einem Verfahren durchge-
führt werden, das aus der Gruppe ausgewählt ist, die aus einem Siebverfahren, hydraulischer Klassierung und 
Windsichten besteht.

[0019] Man stellt leicht fest, dass das obige Syntheseverfahren zur Herstellung des Leuchtstoffs der vorlie-
genden Erfindung sehr einfach, umweltfreundlich und kostengünstig ist. Dieser Leuchtstoff kann durch ultravi-
olettes, violettes oder blaues Licht angeregt werden und emittiert dann ein breites Band von sichtbarem Licht 
mit einem Maximum bei den Wellenlängen 500 bis 600 nm und einer Halbwertsbreite (FWHM) von über 30 nm. 
Das heißt, der Leuchtstoff in der vorliegenden Erfindung kann mit einer ultravioletten, violetten oder blauen 
LED angeregt werden. Der vorliegende Leuchtstoff kann also direkt oder zusammen mit anderen Leuchtstoffen 
in LEDs eingebaut werden, um weißes oder farbiges Licht emittierende Vorrichtungen herzustellen.

[0020] In dieser Erfindung kann eine lichtemittierende Vorrichtung hergestellt werden, indem man den Leucht-
stoff der vorliegenden Erfindung mit wenigstens einer Art von LED, wie UV-, violetter oder blauer LED, kombi-
niert. Der Leuchtstoff kann durch die allgemeine Formel LnaMb(O, F)12:(R

3+,M'2+)x ausgedrückt werden;  
wobei In wenigstens ein Metallelement ist, das aus der Gruppe ausgewählt ist, die aus Sc, Y, La, Pr, Nd, Gd, 
Ho, Yb und Sm besteht, und 2,6 ≤ a ≤ 3,4;  
M wenigstens ein Metallelement ist, das aus der Gruppe ausgewählt ist, die aus B, Al und Ga besteht, und 4,5 
≤ b ≤ 5,5;  
R wenigstens ein Metallelement ist, das aus der Gruppe ausgewählt ist, die aus Ce und Tb besteht;  
M' wenigstens ein Metallelement ist, das aus der Gruppe ausgewählt ist, die aus Ca, Sr, Ba, Mn und Zn besteht, 
und 0,001 ≤ x ≤ 0,4.

[0021] Insbesondere können in die obigen lichtemittierenden Vorrichtungen auch andere Leuchtstoffe einge-
führt werden.

[0022] Merkmale der vorliegenden Erfindung: 
3/9



DE 11 2007 002 622 T5    2009.10.29
1. Die Leuchtstoffe haben in der vorliegenden Erfindung eine neue Zusammensetzung, und sie weisen aus-
gezeichnete Leuchteigenschaften und Stabilität auf.
2. Die eingesetzten Syntheseverfahren zur Herstellung der Leuchtstoffe sind einfach, umweltfreundlich und 
kostengünstig.
3. Neue lichtemittierende Vorrichtungen können erhalten werden, indem man den Leuchtstoff in LEDs ein-
baut, die eine lange Lebensdauer und hohe Lichtausbeute haben.

Kurzbeschreibung der Zeichnungen

[0023] Fig. 1 zeigt das Anregungsspektrum der Probe von Ausführungsform 1;

[0024] Fig. 2 zeigt die Emissionsspektren der Proben von Ausführungsform 1, 2 und der Vergleichsausfüh-
rungsform.

Ausführliche Ausführungsformen

Ausführungsform 1

[0025] Die Rohstoffe Y2O3 (4N), BaCO3 (4N), Al2O3 (4N), CeO2 (4N) und NH4F (p. a.) werden im geeigneten 
stöchiometrischen Verhältnis abgewogen. Dabei wirkt NH4F (p. a.) sowohl als Reaktant als auch als Flussmit-
tel. Diese Materialien werden gemischt und gemahlen und 3 Stunden lang in reduzierender Atmosphäre bei 
1450°C gebrannt. Danach kann der Leuchtstoff Y2,75Al5O11,8F0,2:(Ce0,05, Ba0,2) durch nacheinander erfolgendes 
Mahlen, Waschen, Trocknen und Sieben erhalten werden. Das Anregungsspektrum und das Emissionsspek-
trum sind in Fig. 1 gezeigt, und man erkennt, dass der Leuchtstoff durch ultraviolettes, violettes und blaues 
Licht angeregt werden kann und gelbes Licht von 541 nm emittiert.

Vergleichsausführungsform 1

[0026] Die Rohstoffe Y2O3 (4N), Al2O3 (4N), CeO2 (4N) und AIF3 (4N) werden im geeigneten stöchiometri-
schen Verhältnis abgewogen. Dabei wirkt AIF3 (4N) sowohl als Reaktant als auch als Flussmittel. Diese Mate-
rialien werden gemischt und gemahlen und 3 Stunden lang in reduzierender Atmosphäre bei 1450°C gebrannt. 
Danach kann der Leuchtstoff Y2,95Al5O11,8F0,2:Ce0,05 durch nacheinander erfolgendes Mahlen, Waschen, Trock-
nen und Sieben erhalten werden.

Vergleichsausführungsform 2

[0027] Die Rohstoffe Y2O3 (4N), Al2O3 (4N), CeO2 (4N) und YF3 (4N) werden im geeigneten stöchiometrischen 
Verhältnis abgewogen. Dabei wirkt YF3 (4N) sowohl als Reaktant als auch als Flussmittel. Diese Materialien 
werden gemischt und gemahlen und 3 Stunden lang in reduzierender Atmosphäre bei 1450°C gebrannt. Da-
nach kann der Leuchtstoff Y2,95Al5O11,8F0,2:Ce0,05 durch nacheinander erfolgendes Mahlen, Waschen, Trocknen 
und Sieben erhalten werden.

Vergleichsausführungsform 3

[0028] Die Rohstoffe Y2O3 (4N), Al2O3 (4N), CeO2 (4N) und H3BO3 (p. a.) werden im geeigneten stöchiomet-
rischen Verhältnis abgewogen. Dabei wirkt H3BO3 (p. a.) als Flussmittel. Diese Materialien werden gemischt 
und gemahlen und 3 Stunden lang in reduzierender Atmosphäre bei 1450°C gebrannt. Danach kann der 
Leuchtstoff Y2,95Al5O11,8F0,2:Ce0,05 durch nacheinander erfolgendes Mahlen, Waschen, Trocknen und Sieben er-
halten werden.

[0029] Die Wellenlänge des Hauptemissionsmaximums und die relative Intensität der Leuchtstoffe der obigen 
Ausführungsformen sind in Tabelle 1 gezeigt. Man erkennt, dass das zweiwertige Metallelement die Emissi-
onsintensität des Leuchtstoffs stark verbessert. 
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Ausführungsformen 2 bis 11

[0030] Jede Probe wird gemäß der entsprechenden Formel synthetisiert, die in Tabelle 2 jeweils gezeigt ist. 
Die Wirtsgitter, Aktivatoren und Flussmittel werden in diesen Ausführungsformen verändert. Das Synthesever-
fahren ist dasselbe wie in Ausführungsform 1. Die Wellenlänge des Hauptemissionsmaximums und die relative 
Intensität der Leuchtstoffe dieser Ausführungsformen sind in Tabelle 2 gezeigt. 

Ausführungsform für lichtemittierende Vorrichtung

[0031] Eine weißes Licht emittierende Vorrichtung kann erhalten werden, indem man den Leuchtstoff von 
Ausführungsform 1 in eine blaues Licht emittierende GaInN-LED einbaut. Das Pulver des Leuchtstoffs wird zu-
erst in Harz dispergiert und dann auf einen GaInN-LED-Chip aufgetragen. Nach dem Schweißen der Schaltung 
und Verpacken wird eine weißes Licht emittierende Vorrichtung erzeugt.

Gewerbliche Anwendbarkeit

[0032] Gemäß der vorliegenden Erfindung werden ein Leuchtstoff, der sich leicht herstellen lässt und in einer 

Tabelle 1

Probe Emissionsmaximum/nm relative Intensität (%)

Ausführungsform 1 541 109

Vergleichsausführungsform 1 539 100

Vergleichsausführungsform 2 538 92

Vergleichsausführungsform 3 543 84

Tabelle 2

Ausführungs-
form

Chemische Formel Emissions-
maxi-
mum/nm

Relative In-
tensität (%)

Vergleichs-Aus-
führungsform 1

Y2,95Al5O11,8F0,2:Ce0,05 539 100

Ausführungs-
form 2

Y2,7Al5O11,75F0,25:(Ce0,05, Ca0,25) 541 119

Ausführungs-
form 3

Y2,2Sc1,0Al5O11,7F0,3:(Ce0,05,Sr0,3) 543 118

Ausführungs-
form 4

Y1,7La0,5Gd0,5Al4,5B0,5O11,75F0,25:(Ce0,05, Ba0,25) 547 113

Ausführungs-
form 5

Y1,7Pr0,5Gd1,0Al5O11,7F0,3:(Ce0,05, Mn0,3) 553 116

Ausführungs-
form 6

Y2,5Nd0,5Al4,7O11,7F0,3:(Ce0,05, Ca0,3) 543 121

Ausführungs-
form 7

Y2,5Ho0,5Al5,2O11,85F0,15:(Ce0,1, Zn0,15) 542 117

Ausführungs-
form 8

Y2,5Yb0,5Al4Ga0,7O11,7F0,3:(Ce0,05, Ba0,3) 527 127

Ausführungs-
form 9

Y2,5Sm0,5Al4Ga1,2O11,999F0,001:(Ce0,003, Zn0,001) 522 105

Ausführungs-
form 10

Y2,7Al5O11,75F0,25:(Ce0,05, Tb0,01, Ca0,25) 545 109

Ausführungs-
form 11

Y2,5Nd0,5Al4,7O11,7F0,3:(Ce0,05, Tb0,05, Ca0,3) 547 105
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lichtemittierenden Vorrichtung eine hohe Emissionsintensität zeigt, und eine lichtemittierende Vorrichtung un-
ter Verwendung des Leuchtstoffs bereitgestellt.

Zusammenfassung

[0033] Die vorliegende Erfindung bezieht sich auf einen Leuchtstoff, der durch ultraviolettes, violettes oder 
blaues Licht angeregt werden kann, seine Herstellung und die lichtemittierenden Vorrichtungen. Die allgemei-
ne Formel des Leuchtstoffs ist LnaMb(O, F)12:(R

3+,M'2+)x, wobei In wenigstens ein Metallelement ist, das aus der 
Gruppe ausgewählt ist, die aus Sc, Y, La, Pr, Nd, Gd, Ho, Yb und Sm besteht, und 2,6 ≤ a ≤ 3,4; M wenigstens 
ein Element ist, das aus der Gruppe ausgewählt ist, die aus B, Al und Ga besteht, und 4,5 ≤ b ≤ 5,5; R wenigs-
tens ein Metallelement ist, das aus der Gruppe ausgewählt ist, die aus Ce und Tb besteht; M' wenigstens ein 
Metallelement ist, das aus der Gruppe ausgewählt ist, die aus Ca, Sr, Ba, Mn und Zn besteht, und 0,001 ≤ x ≤
0,4. Das Herstellungsverfahren für den Leuchtstoff ist wie folgt: Rohstoffe werden gemäß der allgemeinen For-
mel abgewogen. Weiterhin wird Flussmittel hinzugefügt. Die Rohstoffe werden gemischt, sukzessive gemah-
len und dann bei hoher Temperatur in reduzierender Atmosphäre gebrannt. Nach der Nachbehandlung wird 
der Leuchtstoff der vorliegenden Erfindung erhalten. Der Leuchtstoff besitzt einen breiten Emissionsbereich, 
eine hohe Effizienz, bessere Gleichmäßigkeit und Stabilität. Das Herstellungsverfahren ist einfach, umwelt-
freundlich und kostengünstiger. Eine lichtemittierende Vorrichtung kann erhalten werden, indem man diesen 
Leuchtstoff in eine ultraviolettes, violettes oder blaues Licht emittierende Vorrichtung einbaut.
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ZITATE ENTHALTEN IN DER BESCHREIBUNG

Diese Liste der vom Anmelder aufgeführten Dokumente wurde automatisiert erzeugt und ist ausschließlich zur 
besseren Information des Lesers aufgenommen. Die Liste ist nicht Bestandteil der deutschen Patent- bzw. Ge-
brauchsmusteranmeldung. Das DPMA übernimmt keinerlei Haftung für etwaige Fehler oder Auslassungen.

Zitierte Patentliteratur

- US 5998925 [0003]
- US 6669866 [0003]
- CN 1482208 [0003]
- US 6409938 [0003]
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Patentansprüche

1.  Leuchtstoff, der ein Wirtsmaterial mit einem Lumineszenzzentrum umfasst, das durch die allgemeine 
Formel LnaMb(O, F)12:(R

3+,M'2+)x dargestellt wird;  
wobei Ln wenigstens ein Metallelement ist, das aus der Gruppe ausgewählt ist, die aus Sc, Y, La, Pr, Nd, Gd, 
Ho, Yb und Sm besteht, und 2,6 ≤ a ≤ 3,4;  
M wenigstens ein Metallelement ist, das aus der Gruppe ausgewählt ist, die aus B, Al und Ga besteht, und 4,5 
≤ b ≤ 5,5;  
R wenigstens ein Metallelement ist, das aus der Gruppe ausgewählt ist, die aus Ce und Tb besteht;  
M' wenigstens ein Metallelement ist, das aus der Gruppe ausgewählt ist, die aus Ca, Sr, Ba, Mn und Zn besteht, 
und 0,001 ≤ x ≤ 0,4.

2.  Verfahren zur Herstellung des Leuchtstoffs gemäß Anspruch 1, das die folgenden Schritte umfasst:  
(1) Abwiegen von elementaren Substanzen oder Verbindungen (I) von Ln, M, R, M' und Fluorid (II) als Roh-
stoffe im geeigneten stöchiometrischen Verhältnis gemäß der allgemeinen Formel des Leuchtstoffs gemäß An-
spruch 1 und Zugeben des Flussmittels (III) zu den obigen Rohstoffen, dann Mischen und Vermahlen der Roh-
stoffe, wobei ein Gemisch (IV) entsteht;  
(2) Brennen des Gemischs (IV) bei hoher Temperatur in reduzierender Atmosphäre;  
(3) Durchführen einer Nachbehandlung und dann Erhalten des Leuchtstoffs der vorliegenden Erfindung.

3.  Verfahren gemäß Anspruch 2, wobei die Verbindungen (I) von Ln, M, R und M' aus der Gruppe ausge-
wählt sind, die aus einem Oxid, Hydroxid, Carbonat, Nitrat und organischen Salz von Ln, M, R und M' besteht, 
das Fluorid (II) wenigstens eine Verbindung ist, die aus Fluoriden von Ln, M, R, M' und Ammonium ausgewählt 
ist, und das Flussmittel (III) wenigstens eine Verbindung ist, die aus der Gruppe ausgewählt ist, die aus einem 
Alkalihalogenid, Erdalkalihalogenid, H3BO3, Ammoniumhalogenid und Verbindungen von Ln, M, R und M' be-
steht.

4.  Verfahren gemäß Anspruch 2, wobei die Menge des Flussmittels 0,01 bis 20 Gew.-% des Gemischs (IV) 
beträgt.

5.  Verfahren gemäß Anspruch 2, wobei das Brennen in reduzierender Atmosphäre einmal, zweimal oder 
öfter durchgeführt werden kann.

6.  Verfahren gemäß Anspruch 2, wobei die Brenntemperatur im Bereich von 500 bis 1600°C liegt.

7.  Verfahren gemäß Anspruch 2, wobei jeder Brennvorgang 0,5 bis 30 h dauern sollte.

8.  Verfahren gemäß Anspruch 2, wobei die Nachbehandlung Mahlen, Luftstrahlmahlen, Waschen, Trock-
nen und Klassieren beinhaltet.

9.  Verfahren gemäß Anspruch 8, wobei der Waschschritt bei der Nachbehandlung durch saure Lösung, al-
kalische Lösung oder Wasser erfolgen kann.

10.  Verfahren gemäß Anspruch 8, wobei der Klassierungsschritt in der Nachbehandlung nach einem Ver-
fahren durchgeführt werden kann, das aus der Gruppe ausgewählt ist, die aus einem Siebverfahren, hydrauli-
scher Klassierung und Windsichten besteht.

11.  Lichtemittierende Vorrichtung, die den Leuchtstoff gemäß Anspruch 1 und ein lichtemittierendes Halb-
leiterelement, das Licht in einem Bereich von ultraviolettem Licht bis sichtbarem Licht emittieren kann, umfasst.

12.  Lichtemittierende Vorrichtung gemäß Anspruch 11, die weiterhin wenigstens einen zusätzlichen 
Leuchtstoff umfasst.

13.  Anzeige, die die lichtemittierende Vorrichtung gemäß Anspruch 11 als Lichtquelle verwendet.

14.  Beleuchtungssystem, das die lichtemittierende Vorrichtung gemäß Anspruch 11 als Lichtquelle ver-
wendet.

Es folgt ein Blatt Zeichnungen
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