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dargestellte Pyrazol CisHy Ny ist ein dickfliissiges, bei 318—320°0
siedendes Oel.

Gefunden Berechnet
C 78.82 78.95 pCt.
H 9.00 877 »
N 12.43 12.28 »

205, L. Claisen und O. Lowman: Zur Kenntniss
{des Benzoylacetons.

[Mittheilung aus dem chemischen Laboratorinm der konigl. Akademie der
Wissenschaften zu Mimnchen.]

(Eingegangen am 27. Marz.)

Die Leichtigkeit, mit welcher sich nach dem kiirzlich von uns
beschriebenen Verfahren 1) die 8-Diketone aus Siuredthern und ein-
fachen Ketonen bereiten lassen, veranlasste uns diese Klasse von
Korpern etwas eingehender zu untersuchen und namentlich festzu-
stellen, ob sie in der That, entsprechend der Formel R. CO.CH:.CO.R,
wirkliche Doppelketone mit 2 Carbonylgruppen oder, wie dies ihre
Bildungsweise einigermaassen wahrscheinlich macht, phenolartige Ver-
bindungen R.CO .CH:C(OH).R sind.

Fiir diese letztere Auffassung schien uns namentlich ihr Verhalten
gegen Hydroxylamin zu sprechen, womit sich nach Ceresole’s
Untersuchungen ?) das Benzoylaceton nur zu einem Mono-, und
nicht, wie man dies bei dem Vorhandensein von 2 Carbonylgrappen
nach Victor Meyer’s Regel erwarten sollte, zu einem Dioxim ver-
bindet. Dadurch unterscheidet sich, wie Ceresole ausdriicklich hervor-
hebt, das Benzoylaceton sehr wesentlich von solchen Diketonen, welche
wie das Benzil, die Dioxyweinsiiure, das Phenanthrenchinon u. s. w.
die Carbonylgruppen in benachbarter Stellung enthalten, und man
kénnte hiernach in der That geneigt sein, dem Benzoylaceton die Formel
CH; . CO.CH: C(OH).CH; und seinem Monoxim die Formel
C¢Hs; . C(NOH) . CH : C(OH) . CH; 3) zuzuerkennen, wenn nicht

1) Diese Berichte XX, 651, 655, 2178, 2188, 2191, 2194,
?) Diese Berichte XVII, §12.
%) Respective die isomeren Formeln CeHs;.C(OH):CH.COQ.CH; und
CeH; .C(OH): CH.C(NOH).CH;.
4%
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andererseits die von Ceresole angegebenen Eigenschaften des
Monoxzims einer solchen Auffassung sehr deutlich widersprichen. Auf-
fillig vor Allem ist die weder mit Ceresole’s noch mit der eben
angefiihrten Formel in Einklang zu bringende vollkommene Unldslich-
keit des Korpers in Alkalien; ferner seine grosse Bestindigkeit, ver-
mobge deren weder Benzoésiure noch Essigsiure in glatter Weise ab-
gespalten werden konnte; am meisten aber befremdete uns die That-
sache, dass der Kérper, als wir ihn destillirten, fast unzersetzt bei
262-—264° iiberging und ein wasserhelles Destillat lieferte, welches
sogleich wieder erstarrte und sich mit der nichtdestillirten Verbindung
als identisch erwies.

Etwas abweichend von Ceresole haben wir uns den Kérper in
der Weise bereitet, dass wir durch Zusammenmischen von Essigither,
Acetophenon und Natriumithylat das Natriumsalz des Benzoylacetons
darstellten, dieses in Wasser 16sen und mit der dquivalenten Menge
von salzsaurem Hydroxylamin auf dem Wasserbade erwirmten?).
Nach dem Erkalten wurde, zur sicheren Entfernung des Benzoyl-
acetons, noch sehr viel iiberschiissige Natronlauge zugefiigt, das kry-
stallinisch ausgeschiedene Product abfiltrirt und einigemale aus heissem
Ligroin umkrystallisirt. Die so gereinigte Verbindung schmolz, in
naher Uebereinstimmung mit Ceresole’s Angabe (66°), bei 67—68°
und besass auch sonst alle von ihm angegebenen Eigenschaften.
Dagegen zeigte die Analyse sofort, dass der Kérper nicht die Zu-
sammensetzung CypHiy OgN, sondern die Formel C;pHyON besass,
dass also kein eigentliches Monoxim, sondern eine um 1 Molekiil
Wasser drmere Verbindung vorlag. Der Irrthum Ceresole’s ist
iibrigens leicht erklirlich, da er die Zusammensetzung des Kérpers
nur aus dem Stickstoffgehalt herleitet und dieser in der That fiir beide
Verbindungen annihernd derselbe ist.

Berechnet
Gefunden fir CoHoON  fiir CioHyy 09N
C 7575 75.47 67.80 pCt.
H 5.92 5.66 6.21 »
N 8.94 8.81 7.91 »

Die Verbindung ist also durch Zusammentritt eines Molekiils
Benzoylaceton mit einem Molekiil Hydroxylamin unter Austritt zweier
Molekiile Wasser entstanden:

CiwHy;gO2 + NH; .OH = C(HyON + 2H2O,

also nach demselben Schema, wie es der Einwirkung des Phenyl-

) Die Ausbeute ist nur eine missige und vielleicht besser bei dem von
Ceresole angewandten Verfahren, welcher nicht freies, sondern salzsaures
Hydroxylamin in alkoholischer Lisung auf das Doppelketon einwirken liess.
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hydrazins !) auf Benzoylaceton und der dabei stattfindenden Pyrazol-
bildung zu Grunde liegt. Nach dieser durchaus analogen Bildungs-
weise sowie namentlich nach der grossen Bestéindigkeit des Kérpers
halten wir es fiir kaum zweifelhaft, dass derselbe den Pyrazolen
analog constituirt ist und sich nach einem &hnlichen Reactionsmechanis-
mus bildet wie jene:

NH, N
1) CsHs.CO, S NH.CeH; _ CeHs. c!/ "N.GHs o yp,o0,
CH—=COH . CH; CH- ~'C.CH;
(Pyrazol)?).
NH; N
2) C:H;.CO, “OH — GH,.C~ "0 + 2H,0.
CH——COH. CH, HC—'C.CH,

Niheres iiber diese und dhnliche Verbindungen, die sich in ge-
wissem Sinne als die Muttersubstanzen der Pyrazole betrachten lassen
und die wir daher als Monazole zu bezeichnen vorschlagen, hoffen
wir bald mittheilen za konnen. Auch den aus Acetessigither und
Hydroxylamin entstehenden §-Nitrosobuttersiuresther gedenken wir
in den Kreis unserer Untersuchung zu ziehen, um festzustellen, ob er
beim Erhitzen oder bei der Einwirkung alkoholentziehender Mittel sich
zn einem den Pyrazolonen entsprechenden ringformigen Gebilde
zusammenschliesst.

CO . CsHy

/
Homologe des Benzoylacetons von der Formel CHR

AN

CO.CH;
scheinen sich nur schwierig bereiten zu lassen. Als wir Natrivm-
benzoylaceton mit Alkohol und Jodithyl lingere Zeit (bis zur neutralen
Reaction) auf dem Wasserbade erwirmten, bestand das Einwirkungs-
product im Wesentlichen aus einem bei 200—2200 siedenden Oel,
wilhrend héhersiedende Verbindungen nur in geringer Menge entstanden
waren. Keine besseren Resultate wurden erhalten, als wir Benzoyl-
aceton in alkoholischem Kaliumithylat 16sten und diese Mischung mit
Jodithyl erwirmten, wobei wiederum als Hauptproduct das bei 200

) Auch die Einwirkung des Phenylhydrazins auf die g-Diketone ist
anfinglich (durch Gevekoht) unrichtig interpretirt worden, bis E. Fischer
nachher den Sachverhalt aufklirte.

%) Oder die isomeren Formen; vergleiche die obige Anmerkung,
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bis 2200 siedende Oel auftrat. Dieses besteht zum Theil aus Benzoé-
dther, der durch Verseifen leicht entfernt werden konnte; der von
dem Kali nicht angegriffene Theil gab sich durch seinen Siedepunkt
(218—221°) und seine Zusammensetzung als Aethylacetophenon
(Butyrophenon) C4H; . CO.CH, . CyHs zu erkennen:

Gefunden Berechnet fiir CjoH;2 O
C 81.38 81.32 81.08 pCit.
H 7M1 7.97 3.11 »

Hiernach scheint also das ithylirte Benzoylaceton allerdings ge-
bildet, aber vermdge seiner grossen Unbestiindigkeit schon durch den
siedenden Alkohol 1) gleich weiter zersetzt zu werden, indem es einer-
seits in Benzoé&ither und Aethylaceton, andererseits in Essigéther und
Aethylacetophenon zerfillt. — Die einzige, obwohl auch nicht sehr
ergiebige Methode, das Aethylderivat des Benzoylacetons zu erhalten,
besteht darin, dass man zu einer Ldsung des Diketons in Benzol die
dquivalente Menge feinen Natriumdraths hinzufiigt und so lange
stehen ldsst resp. erwiirmt, bis das Ganze in einen weissen Brei von
Benzoylacetonnatrium verwandelt ist. Durch lange fortgesetztes Er-
wirmen mit Joddthyl und weitere Verarbeitung in der iiblichen Weise
wurde dann ein bei 265 —270° siedendes, farbloses Qel erhalten,
welches die Eisenchloridreaction in sehr schdner Weise zeigte und
sich bei der Anpalyse als das gesuchte Aethylbenzoylaceton
Ci2H140; zu erkennen gab:

Gefunden Berechnet
C 75.94 75.79 pCt.
H 7.42 737 »

Jedenfalls zeigen diese Versuche, dass durch Einfiihrung einer
Alkylgruppe die Stabilitit des schon an sich nicht sehr bestindigen
Benzoylacetons noch erheblich vermindert wird 2).

1) Wohl unter Mitwirkung des Natrinmithylats; vergl. die interessanten
Versuche Geuther’s und Israel’s iiber die unter ganz #hnlichen Bedingungen
erfolgende Riickspaltung des Propio-Propionsiureithers in 2 Molekiile des ein-
fachen Aethers (Ann. Chem. Pharm. 231, 216).

%) Auch das Benzoylaceton wird, wenn in Form seines Natriumsalzes mit
Alkohol auf 1500 erhitzt, ziemlich vollstindig gespalten. Dabei entsteht ausser
Acetophenon und Essigither auch viel Benzodither resp. benzodsaures Salz,
wihrend durch Wasser eine Spaltung fast nur in dem ersteren Sinne be-
wirkt wird.
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Aus dem Natriumsalz des Benzoylacetons haben E. Fischer

und Biilow!) das

y CO.G:Hs

Dibenzoylaceton CIT.CO . CeHs

NCO.CH;
dargestellt und wir haben daher versucht, ob sich derselbe Korper
aunch aus Dibenzoylmethannatrium und Acetylchlorid wiirde erhalten
lassen. Wie sehr wir indess anch diese Versuche modificirten und
so sorgfiltiz wir dabei den Zutritt aller IFeuchtigkeit ans-
schlossen, stets wurde nach einem uns nicht recht verstindlichen Vor-
gange freics unverdndertes Dibenzoylmethan zuriickgenommen. Die
Darstellung gerade dieses acetylirten Dibenzoylmethans wiirde uns von
grossem Interesse gewesen sein, weil seine Identitit oder Nichtidentitit
mit der IFischer-Biilow’schen Verbindung zu ziemlich sicheren
Schliissen beziiglich der Constitution der @-Diketone gefiihrt haben
wiirde. Wenn im Benzoylaceton oder Dibenzoylmethan oder tberhaupt
in den Verbindungen von der allgemeinen Formel
_CO.R
~CO.R
der saurc Charakter und die leichte Austauschbarkeit des Wasserstoffs
durch das Vorhandensein der beiden Sdurcradicale bedingt wird, so
ist in der That nicht einznsehen, weshalb durch das nochmalige Hinzu-
treten derselben Ursache, durch Einfiigung eines dritten S#urerestes,

CII,

dieser sauve Charakter, statt sich zu verstirken, nun mit einem Male
ganz verschwindet, wic letzteres thatsiichlich der Fall ist; denn das
Dibenzoylaceton wird, nach Fischer’s und Biilow’s Angabe, sclbst
in siedender Toluolldsung von Natrium nicht mehr angegriffen und
anch das Tribenzoylmethan scheint, wenn iiberhaupt, nur noch schwach
sauve LKigenschaften zu besitzen, da es nach Perkin und v. Baeyer,
mit Natriuméthylat und Benzoylehlorid behandelt, keine tetrabenzoylirte
Verbindung mehr entstehen lisst. Diese Schwicrigkeiten verschwinden,
wenn man den Natriumsalzen der 8- Diketone die von uns bevorzugte
Formel giebt und sich die Rinwirkung beispielsweise des Benzoyl-
chlorids auf das Natriumdibenzoylmethan in folgender Weise ver-
laufend denkt:
0.CO.CeH;
C(ONa)—CsH; |

C.GH;

CH + GH;.CO.Cl = .7 + NaCl
“« CH
CO - - CyHj N

N
CO.GsH;

1) Dieso Berichte XVIII, 2133.
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Wenn nun wirklich die Reaction in dieser Weise verlduft, so
miissten, wie leicht ersichtlich, das acetylirte Dibenzoylmethan und
das benzoylirte Acetylbenzoylmethan ganz verschiedene Kérper sein.
Wenn es uns auch nicht gelungen ist, die Frage bei den oben er-
wihnten Verbindungen zu entscheiden, so gedenken wir sie doch bei
anderen wieder aufzunehmen und mochten uns weitere Versuche in
dieser Richtung vorbehalten 1).

Wir mochten diese Gelegenheit benutzen, um nochmals kurz auf
die frither?) von uns entwickelte Theorie der Acetessigither-
bildung zuriickzukommen und einen Einwand zu beseitigen, der uns
mehrfach gegen dieselbe gemacht wurde. Wir haben angenommen,
dass bei der Einwirkung des Natriums auf den Essigiither zunichst,
unter Zerstorung eines Theils des letzteren, Natriumithylat gebildet
wird; dasselbe lagert sich an den Essigither an und diese additionelle
Verbindung setzt sich schliesslich mit einem weiteren Molekiil Essig-
dther in folgender Weise zu Natriumacetessigither um:

Ty
cn, . % 882%2+HQ,CH C00Cs H;
™ ONa
= CH;.C(ONa): CH.COOC:H; + 2C:H; . OH
Dagegen liesse sich nun einwenden, dass, wenn in der That die

gesammte Menge des Natriumithylats auf Kosten des Essigithers
gebildet wird, die hierdurch erzeugten Reductionsproducte, welcher
Art sie nun auch sein mégen, in nachweisbarer Menge zum Vorschein
kommen miissten. Eine kurze Ueberlegung indessen zeigt, dass dieser
Einwand nicht stichhaltig ist. Angenommen dass, entweder aus dem
Essigither oder der in demselben nie fehlenden Spur Alkohol, eine
minimale Menge Natriumithylat gebildet worden ist, so wird diese
sich sofort an den Essigither anlagern und diese Doppelverbindung

) Ausdriicklich méchten wir uns dagegen verwahren, solche Schluss-
folgerungen auch auf die Siurederivate des Acet- und Benzoylessigithers aus-
zudehnen. Der benzoylirte Acetessigiither kann in Kohlensiure und Benzoyl-
aceton gespalten und durch Phenylhydrazin in das Pyrazol des Benzoylacetons
tbergefithrt werden; er scheint also, falls dabei keine Umlagerungen statt-
finden, in der That den Benzoylrest am Kohlenstoff der Methylengruppe zu
enthalten. Auch gegen die obige Annahme lassen sich manche Bedenken
geltend machen; als hydroxylhaltige Verbindungen und Analoga der Phenole
sollten sich diese #-Diketone auch in freiem Zustande durch Acetylehlorid
und Benzoylchlorid acetyliren und benzoyliren lassen, was indessen nach
einmigen vorldufigen Versuchen nicht der Fall zu sein scheint.

2) Diese Berichte XX, 651. Eine #hnliche Ansicht ist, wie Armstrong
mittheilt, auch von ihm in seinem Lehrbuch ausgesprochen worden.
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wird dann in der oben geschilderten Weise mit einem zweiten Molekiil
Essigiither unter Austritt zweier Molekiile Alkohol in Reaction
treten. Es ist nun leicht ersichtlich, dass, sobald die Reaction in
dieser Weise einmal eingeleitet ist, die weitere Bildung des Natrium-
dthylats nicht mehr auf Kosten des Essigithers, sondern des durch
die erstmalige Umsetzung erzeugten Alkohols erfolgt, dessen Menge
sich natiirlich in dem Maasse vermehrt als die Reaction fortschreitet.
Damit stimmt denn auch der #ussere Verlauf des Processes und
namentlich die Thatsache iiberein, dass bei Anwendung ganz absolaten!)
Essigiithers die Einwirkung im Anfang eine sehr triige ist und sich
erst allmihlich lebhafter gestaltet, offenbar in dem Maasse, als der
zur Entstehung des Natriumithylats erforderliche Alkohol gebildet
wird, Was das Schicksal des bei der Reaction entwickelten Wasser-
stoffs betrifft, der bekanntlich nur zum kleinsten Theil in freiem
Zustande entweicht, so scheint uns die Ansicht von Oppenheim und
Precht?) die wahrscheinlichste, wonach dieser Wasserstoff dazu
verwandt wird, um in Gemeinschaft mit dem metallischen Natriam
einen Theil des Essigithers zu Natriumithylat zu redunciren:

CH;.CO Na+H: (CH,.CH;.ONa

|+ = i :
C2H5.0 Na CHg‘CHz.Oha
welch letzteres dann ebenfalls in der schon erwihnten Weise in die
Reaction eintritt %).

) Absolut alkoholfreier (mit Chlorsilicium behandelter) Essigither wird
nach Ladenburg’s Versuchen von Natrium in der Kslte gar nicht und selbst
beim Kochen nur #usserst langsam angegriffen (diese Berichte 1870, 305).
Gerade diese Indifferenz von véllig reinem Essigither gegen Natrium scheint
uns am meisten gegen die Geuther’sche Ansicht (Ann. Chem. Pharm. 219,
123) zu sprechen, wonach die Acetessigitherbildung in folgender Weise verliuft:

1. CH;.CO0CH; + 2Na=CH;.C.0Na+ C2Hs . ONa,
2. CHs.C.ONa+ CH;.COOC; H; — CH;. C(ONa): CH. C00C Hs + Ha.

Nach Geuther wirde also das Natrium direct auf den Essigither ein-
wirken und es ist nicht einzusehen, weshalb die Reaction um so schwieriger
erfolgt, je reineren Hssigiither man anwendet. Nach uns ist die Einwirkung
des Natriums eine indirecte, indem zunichst aus dem schon vorhandenen
und nachher aus dem durch die Umsetzung entstandenen Alkohol Natrium-
ithylat gebildet und duorch dieses erst der Acetessigéither erzeugt wird; danach
ist leicht verstindlich, warum zur Einleitung der Reaction und zur Bildung
des ersten Natrinmithylats die Gegenwart einer kleinen Alkoholmenge noth-
wendig oder doch wenigstens forderlich ist.

% Diese Berichte 1X, 320.

3) Die OCarboxylgruppe organischer Sauren scheint iberhaupt durch
Wasserstoff und Natrium ziemlich leicht reducirbar zn sein. So fand Bam-
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Schliesslich méchten wir ups erlauben noch aunf eine That-
sache hinzuweisen, die in sehr deutlicher Weise fiir die Richtig-
keit obiger Auffassung der Acetessigitherbildung zu sprechen
scheint. Wenn diese letztere, wie Kolbe und Frankland und
Duppa annehmen, durch die intermediire Bildung eines Natrium-
essigiithers CHyNa . COO Cy H; vermittelt wird, so sollten auch solche
Saureither, in denen die Carboxylgruppe mit einem secundédren Radical
verbunden ist, dieser Reaction zugénglich sein, da sie wie z. B. der
Isobuttersiiureither ein entsprechendes Natriumderivat

R~ ONa.CO0GH,

zu bilden vermdgen. Verliuft dagegen die Reaction unserer Annahme
gemiss, so wird sie wohl auf den Propionsiure- und Normalbutter-
siuresither und itberhaupt auf alle Siuren mit primiren Radicalen,
aber nicht (oder jedenfalls sehr viel schwieriger) auf den Isobutter-
siuredither iibertragbar sein, da hier ein Austausch von zwei Wasser-
stoffatomen nicht mehr stattfinden kann. Wislicenus!) nun, dem
wir es auf seinen Wunsch iiberlassen haben, das von uns aufgefundene
Verfahren, die Verkettung zweier verschiedener Siuredither mittetst
Natriuméthylat, in solchen Fillen zu benutzen, wo die von ithm und
Piutti entdeckte Methode (Anwendung metallischen Natriums) nicht
oder weniger gut zam Ziele fithrt, hat kiirzlich mitgetheilt, dass
Oxaldther sich sehr leicht mit Essigédther, Propionsiuredther
und Normalbuttersdureither verbindet, wihrend er auf Iso-
buttersduredther gar keine Wirkung ausiibt. Wenn in der That
unserem, auch von Wislicenus adoptirten, Schema entsprechend 2)
die Einwirkung im ersteren Falle in folgender Weise stattfindet:
OGC Hy
COOC:H;.C~0C;H; + H, .CH.COOCyH;
“ONa

= COOC;H;.C(ONa)=CH.COOGC:H; + 2CyH; . OH,
so ist klar, dass in dem Falle des Isobuttersiurefithers ¥) eine solche
Einwirkung nicht mehr oder nur in anderer Weise erfolgen kann.

berger bel seinen schonen Versuchen iiber die Hydrirung aromatischer Ver-
bindungen, dass bei Anwendung von Valeriansiure und Natrium als Wasser-
stoffquelle in nicht unerheblicher Weise Amylalkohol gebildet wird.

') Diese Berichte XX, 3394.

%) Ueber die Annahme einer solchen Doppelverbindung von Oxalither
und Natriumithylat vergl. auch Armstrong, Chem. News 29, 44,

%) Nach einer Angabe aus Hantzsch’s Laboratorium (diese Berichte XX,
1325) wirkt Natrium allerdings auf Isobutterssureither und zwar sehr lebhaft
ein. Da Hr. Prof. Hantzsch, wie er angiebt, diese Reaction nicht weiter
zu verfolgen beabsichtigt, wirden wir ithm zu Dank verpflichtet sein, wenn er
uns das Studium derselben fiberlassen wollte.
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Danach scheint uns in der That die oben entwickelte Ansicht
diejenige zu sein, die sich, so weit sich augenblicklich iibersehen lisst,
am einfachsten und ungezwungensten den bis jetzt bekannten That-
sachen anschliesst.

206. E. J. Constam und Heinrich Goldschmidt:
Zur Kenntniss der Amidoisopropylbenzole.

(Eingegangen am 27. Mérz.)
R 1)NH

Als Para-Amidoisopropylbenzol, CGH4<E4§CH2(CH3)2 hat
Louis!) eine Base beschrieben, die er durch Einwirkung von Isopro-
pylalkohol und Chlorzink auf Anilin gewann. Diese Base siedet nach
seinen Angaben bei 216—218° und erstarrt nicht in einer Kilte-
mischung. Als Paraverbinflung ist dieselbe durch Ueberfithrung in
p-Jodbenzoésdure charakterisirt. Nun hat schon vor lingerer Zeit
Nicholson %) eine, von ihm als Cumidin bezeichnete Base darge-
stellt durch Reduction von Nitrocumol. Die Reinigung des Reductions-
products wurde durch Ueberfiihrung desselben in das Oxalat und Um-
krystallisiren des Letzteren bewerkstelligt. Den Siedepunkt seiner
Base giebt Nicholson zu 225% an; in einer Kiltemischung konnte
die Verbindung zum Erstarren gebracht werden. Auch dieser Kérper
war nach seiner Darstellungsweise vermuthlich eine Paraverbindung,
da einerseits bei der Nitrirung von Benzolkohlenwasserstoffen Para-
und Orthoverbindungen neben einander entstehen, andererseits die
daraus erhaltenen Amidoverbindungen durch fractionirte Krystallisation
ihrer oxalsauren Salze getrennt werden konnen. Es schien uns des-
halb von Interesse festzustellen, ob die Base von Nicholson mit
derjenigen von Louis identisch oder isomer sei. Zu diesem Behufe
haben wir uns Cumidin sowohl nach dem Verfahren von Nicholson
wie nach dem von Louis dargestellt und die beiden Producte einem
vergleichenden Studium unterzogen.

I. Cumidin aus Nitrocumol.

Das Nitrocumol bereiteten wir aus Cuminséiure-Cumol durch Be-
handeln desselben mit Salpeterschwefelsiure bei gewdhnlicher Tempe-
ratur. Das Rohproduct wurde in Wasser gegossen, gewaschen und

Y Diese Berichte XVI, 111.
?) Ann. Chem. Pharm. 65, 58.



