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selben Schmelzpunkt fand L a u b m a n n  ') fur das durch Destillation 
des Hydrazons erhaltene Produkt. 

~ l s  das Hydrazon dagegen I/s Std. mit Essigsaureanhydrid erhitzt 
wordeo war, hinterblieb nach dem Eindunsten im Vakuum iiber Kalk 
eine &he Masse, die beim Verreiben mit Methylalkohol krystallinisch 
wurde und dann aus Alkohol umkrystallisiert werden konnte. 

Der Korper zeigte nicht die Pyrazolin-Reaktion und wurde durch 
kochende alkoholische Lauge in das urspriingliche Hydrazon zuruck- 
verwandelt, war somit dessen Acetylder ivat .  

Die Konstitution der Verbindung wurde fiberdies durch seine 
Syntbese aus Zirntaldehyd und asymm. Acetylphenylhydrazin bewiesen. 

0.1649 g Sbst.: 15.7 ccm N (17O, 756 mm). 
CITHIGON2. Ber. N 10.6. Gef. N 11.03. 

WeiBe, seidengliinzende Nadeln oder derbe Prismen aus Alkohol. 
Schmp. 149-150O. Im allgemeinen leicht loslich aul3er in Ligroin 
uud ahnlichen Mitteln. 

Greifsw a l d ,  Chemisches Institut. 

667. K. Auwera und K. Muller: Urnwandlung von 
Benzal-cummanonen in Flavonole. 

(Eingeg. am 16. Nov. 1908; mitgeteilt in der Sitzung von Hrn. F. Sachs.) 
Durch die ausgezeichneten Arbeiten v. K o s t a n  e c k i s  und seiner 

Mitarbeiter ist im' Laufe der letzten 15 Jahre das ausgedehnte Gebiet 
der Flavone und verwandter Verbindungen erschlossen und systema- 
tisch erforscht worden. Eine Reihe teils allgemein an wendbarer, teils 
sich erganzender Methoden hat nicht nur die Synthese der einfacheren 
Glieder dieser Korpergruppe ermoglicht , sondern auch zum kiinst- 
lichen Aufbau zahlreicher naturlicher, gelber Farbstoffe gefuhrt. Doch 
besteht ein wesentlicher Unterschied in der Zuganglichkeit der 
eigentlichen Flavone (I) und der ihrer a -  Oxyverbindungen, der Pla- 
vonole (11): 

Jene lassen sich namlich im allgeminen nach glatt verlaufenden 
Prozessen verhaltnismiifiig bequem gewinnen , wiihremd bei der Dar- 

1) Diese Berichte 21, 1212 [1888]. 
a) Analyse von Hrn. H. Voss. 
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stelliing der Flavonole umstiindliche und zurn Teil verlustreiche Ope- 
rationen nicht zu urngehen sind. 

Gerade zu dieser Korperklasse zahlen aber die meisten der hier- 
her gehiirenden Farbstoffe, wie z. B. Kampferol, Galangin, Quercetin, 
Fisetin, Morin u. a.; und so hat denn v. K o s t a n e c k i  wiederholt be- 
tout, wie wiinschenswert eine ausgiebigere Methode zur Gewinnung 
der Flavonole sei. Ein kleiner Beitrag zur Liisung dieses Problems 
soll im Folgenden gegeben werden; denn wenn auch der von uns  auf- 
gefundene Weg zur Gewinnung -ion Flavonolen nicht kurzer ist als 
der Kostaneckische, so verlauten doch alle seine Zwischenstufen, 
wenigstens i n  dem vorlliufig von uns naher untersuchten Fall, ge- 
niigend glatt, um das Endprodukt in einigerrnaflen befriedigender Aus- 
beute zu liefern. 

Zur Aufklarung der Konstitution eines bei anderen Versuchen 
erhaltenen Produktes sahen wir uns veranlafit, das 

0 

CHa, 
\ 

co 

/\/ 

C H L L  
4-Methyl-cu m a r a n  o n ,  

und seine Abkornmlinge etwas naher zu studieren. 
Diese Verbindung ist bereits von S t o e r m e r und B a r t  sc  h l) 

durch Erhitzen von p-Kresoxyessigsaure rnit Phosphorpentoxyd dar- 
gestellt und durch einige Derivate naher charakterisiert worden. In- 
dessen haben jene Forscher den Korper nicht in vollig reinem Zu- 
stand erhalten, denn sie beschreiben ihn als eine hellgelbe Fliissigkeit, 
die auch in einer Kaltemischung nicht erstarrt, wihrend unser aus 
o-Chloraceto-p-kresol oder dessen Estern mittels Soda gewonnenes 
Praparat eine feste, gut krystallisierte Substanz vom Schmp. 51-52O 
darstellt. Dementsprechend haben wir auch f i r  einige Derivate hohere 
Schmelzpunkte gefunden 3. 

Die leicht erhiiltliche Ben z a l v e r b i n d u n g  des Methylcumara- 
nons nimmt ein Molekul Brom auE und geht annahernd quantitativ 
in das gleichfalls gut krystallisierte D i b r o mid , 

0 

co 
CH3. C6 Ha<>CBr. CHRr . Cs Hs , 

uber. 

I) Diese Berichte 33, 3181 [1900]. 
Bus einer gefglligen brieflichen Mitteilung von Hrn. Stoermer geht 

hervor, d d  sein p-Methylcumaranon durch eine Spur p-Kresol verunreinigt 
war. Dab sein und unser Priiparat identisch sind, beweisen die Schmelz- 
p d t e  einer Reihe yon Derivaten, wie sie zum Teil freher von Bartsch und 
Stoermer, znm Teil neuerdings bei einer Nachpriifnng von Hm. Stoermer 
und von uns gefunden worden sind. (Vergl. experim. Teil.) 
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Unter dem EinfluB nlkalischer Mittel erleidet diese Substanz ver- 
schiedenartige Urnwandlungen, die zum Teil noch genauer erforscht 
werden miissen. Naher beschaftigt haben wir uns in erster Linie mit 
dem Produkt, das in guter Ausbeute entsteht, wenn man auf eine 
heiBe, alkoholische Losung des Dibromids 2 Mo1.-Gew. i tzkali  ein- 
wirken laBt. 

Die Verbindung schmilzt bei 196-197 O, ist bronifrei, gibt rnit 
Alkalien intensiv gelb gefarbte, i n  Wasser schwer losliche Salze und 
wird von konzentrierter Schwefelsiiure mit blaagelber Farbe auufge 
nommen. 

Die letztgenannten Eigenschaften sprachen dafiir, da13 der Korper 
ein F l a v o n o l  war, worauf auch die Analyse stimmte; doch muate 
immerhin auch mit der Moglicbkeit gerechnet werden, daD ein Ben- 
zoylderivat des Methylcumaranons entstanden war, denn die zuniichst 
zu erwartende Monobrombenzalverbindung konnte nach Schema I oder 
I1 weiter verandert, werden: 

,OH Br 
C 0 . C  : C .CsHg 

I I  OH 

I 0 

Die Frage konnte ohne weiteres durch eiuen Vergleich der Sub- 
stanz mit einem Praparat yon 2-Methgl-flavonol entschieden werden, 
das wir nach der Kostaneckischen Methode l) der Flavonol-Darstel- 
lung auf dem durch die Formeln: 

0 -+ /r)l~~; cs H5 
CHa’,, 

CO 

’1°C. cs HS 
0 

+ -’ r:H3(),)IC. OK 
co co 

bezeichneten Wege gewonnen hatten. 

’) v. Kostanecki und Lampe, dieso Bericlite 37, 773 [1904]. 
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Beide Produkte stimmten i n  ihren Eigenschaften vollig iiberein 
und lieferten bei der Benzoylierung i n  Pyridin den gleichen, bei 167- 
168O schmelzeuden Ester. 

Der Fiinfring der Benzalcumaranone la& sich somit durch Be- 
handlung mit Brom und d a m  mit Alkali glatt in den Sechsring der 
Flavonole uberfuhren. 

Jede der beiden Methoden zur Gewinnung von Flavonolen hat 
einen schwachen Punkt. Bei dem Kostaneckischen Verfahren liegt 
er in der oft schwierigen und mit groflen Verlusten verbundenen 
Reindarstellung der Flaranone, denn die bei der Kondensation der 
o-Oxyketone mit Aldehyden primar entstehenden Chalkone lassen sich 
nur unvollkommen in Flavanone umwandeln. 

Bei unserer Methode wird die Hauptschwierigkeit voraussichtlich 
in der Regel bei der Gewinniing der Cumaranone zu uberwinden sein, 
da die Ausbeuten an diesen Korpern nach den verschiedenen be- 
kannten Verfahren gleichfalls haufig zu  wiinschen iibrig ladsen. 

J e  nachdem das Flavanon oder das Cumaranon billiger und be- 
quemer darzustellen ist, wird man daher dem einen oder dem anderen 
Verfahren den Vorzug geben. Weiteres daruber sol1 spater mitge- 
teilt werden. 

Mit Versuchen zur Darstellung der entsprechenden geschwefelten 
Verbindungen ist zurzeit Hr. Dr. F. A r n d t  im hiesigen Laboratori- 
um b esch riftigt . 

E x  pe r im en  t el les.  
0 /-. / 

4 - hf e t h y 1- cum ar an on - (2) , ‘CHZ. 
CHA,),/ co 

Das einfachste Cumaranon ist zuerst durch Digestion von Acetyl- 
o-oxyacetophenon-bromid mit Kreide und Wasser gewonnen worden I). 

In analoger Weise haben wir dhs Homologe zunachst aus dem Ben- 
zoat oder Acetat des o-Chloraceto-p-kresols a) bereitet, fnnden dann 
aber, daS man zweckmafliger vom freien Phenol ausgeht und die Ab- 
spaltung von Salzsaure durch Soda bewirkt, zlhnlich wie F r i e d -  
a e n d e r  und Schnel13) bei der Darstellung des Diniethoxycumara- 
nons verfuhren. 

5 g o - C h l o r a c e t o - p - k r e s o l  lost man unter Erwarmen in 10 ccm 
Alkohol und fiigt eine konzentrierte waI3rige Losung von 1.5 Bquiv. 

I) Fr ied laender  und Neudhrfer, diese Berichte 30, 1081 [1897]. 
*) Die Verbindung wird demngchst an anderer Stelle beschrieben werden. 
3) Diese Berichte 80, 2353 “971. 
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Soda hinzu. Die Fliissigkeit farbt sich gelblich rot und scheidet 
Kochsalz ab. Man erwarmt 10 Minuten auf dem Wasserbade, sauert 
an, treibt das MethylcumiGranon mit Wasserdampf iiber, salzt es aus 
dem Destillat aus und nimmt es in Ather auf. Nach dem Verdunsten 
der getrockneten atherischen LBsung bleibt die verbindung als strahlig 
erstarrende Masse zuruck, die man auf Ton abprel3t oder im Vakuum 
destilliert. 

Der Kijrper ist in *den gebrauchlichen organischen Mitteln sebr 
leicht loslich, kanii jedoch aus niedrig siedendem Petrolather um-  
krystallisiert werden. 

Lange, glanzende, farblose Nadeln, die, wie das destillierte Pro- 
dukt, bei 51--520 schmelzen. Beim Liegen an der Luft farben sich 
die Krystalle bald gelb und zerfliel3en bei langerem Aufbewahren. 

Die reine Substanz besitzt einen starken, siiBlichen, an Hyazinthen 
erinnernden Geruch, wie er auch dem Cumaranon nach der Angabe 
von S toe rmer ' )  eigen ist. 

In Wasser lost sich der Korper nicht unbetriichtlich und erteilt 
ihm eine priichtig blaue Fluorescenz. 

Seine Losung i n  Laugen ist irn ersten Augenblick gelb, farbt sich 
aber alsbald rot und scheidet rotbraune, blattrige Massen ab. 

Fehlingsche Losung wird, wie von anderen Cumaranonen, so- 
fort unter intensiver Rotfarbung reduziert. Leuchtend rot ist auch die 
Auflosung der Substanz in konzentrierter Schwefelsiiure. 

Da S t o e r m e r  und B a r t s c h  den Korper nur als 01 erhielten, 
baben wir die Substanz nochmals andysiert. 

Ausbeute: 2 g = 50°/0 der Theorie. 

, 

0.2031 g Sbst.: 0.5406 g COr, 0.0990 g HaO. 
C g H ~ 0 2 .  Ber. C 73.0, H 5.4. 

Gef. n 72.6, 5.5. 
Bei Darstellung der Verbindung in gr6Berem MaBstabe unter etwas 

veranderten Bediugungen entstanden neben ihr verschiedene hoch- 
schmelzende, schwer losliche Kondensationsprodukte, deren Unter- 
suchung noch nicht abgeschlossen ist. 

Im Folgenden stellen wir die von Hrn. S t o e r m e r  und von uns 
gefundenen Schmelzpunkte einiger Derirate des Korpers zusammen ; 
die iilteren Angaben von B a r t s c h  und S toe rmer  sind in Klammern 
beigefiigt. 

Semicarbazon. Stoermer: 230O; Aumers und Mhller: 230-2320. 
(Bartsch und Stoermer: 1810.) 

Oxim. Stoermer: 144-1450; A u i v e r s  und M,iiller: 144-1450 
(Bartsch und Stoermcr: 1440.) 

I) Dime Berichte 33, 3177 [1900]. 
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o -0 x J b en z a l v  er b i n d u n g. S t o e r m er : 221 - 222O; h u w er s und 
Mtiller: Erweichen bei 2220, Schmelzen bei 225-2260. (Bartsch und 
Stoermer: 2100.) 

p-Oxybenzalverbindung. Stoermer: 2 0 0 0 ;  Auwers und Miiller: 
254-255O. (Bartsch End Stoermer: 1630.) 

Nur bei diesem Derirat bleibt also ein wesentlicher Unterschied 
i n  den ron beiden Seiten gefundenen Schmelzpunkten bestehen. Be- 
merkt sei dazu, daB unser Praparat in leuchtend gelben Niidelchen 
krystallisierte, die sich leicht reinigen lieBen, wahrend das urspriing- 
liche Priiparat von B a r t s c h  und S t o e r m e r  eine gelbbraune Masse 
darstellte, die sich zersetzte, ohne zu schmelzen. Anscheinend hat sich 
dieses stark verunreinigte Praparat auch nachtraglich nicht viillig von 
Beimengungen befreien lassen. 

Zur Sicherheit haben wir unser Praparat analysiert. 
0.1946 g Sbst.: 0.5464 g COs, 0.0866 g HaO. 

C16H130a. Ber. C 76.2, H 4.8. 
Gef. D 76.6, % 5.0. 

Der Korper lost sich leicht in heifiem Eisessig, schwer in  Chloro- 
form, sehr schwer in Benzol und Alkohol, fast gar nicht in Ligroin. 
Von Alkalien wird er mit braunroter Farbe aufgenommen. - 

Zur Darstellung der noch nicht beschriebenen B e n z a l v e r b i n -  
d u n g  erwlrmte man eine alkoholische Losung von 10 g Methylcu- 
maranon und 7.2 g frisch .destilliertem Benzaldehyd auf 50-600 und 
fiigte darauf tropfenweise 2-3 ccm konzentrierte Salzsaure hinzu. Die 
Plussigkeit wallte auf, wurde milchig triibe und dunkel und liel3 be& 
Erkalten das Kondensationsprodukt in derben Krystallen ausfallen. 

Schwach gelbliche Prismen aus Methylalkohol. Schmp. 119O. 
Sehr leicht liislich in Chloroform, Eisessig und Benzol, maSig in Ather, 
schwer in kaltem Methyl- und Athylalkohol, sehr schwer in Ligroin. 

Reim Betupfen mit konzentrierter Schwefelsaure farben sich die 
Krystalle rot; die Losung in der Satire ist orangerot nnd fluores- 
ciert griin. 

0.1773 g Sbst.: 0.5295 g CO,, 0.0854 g HzO. 
C16HlsOa. Ber. C 81.4, H 5.1. 

Got. D 81.5, n 5.4. 

B en z a 1 - 4 - m e t h y 1 c u m a r a n  o n - d i  b r o m  i d , 

Zu einer Auflosung yon 7 g Benzalrerbindung in Chloroform 1ieB 
man langsam 4.8 g Brom in 10 ccm Chloroform tropfen, wobei man 
vor weiterem Zusatz jedesmal wartete, bis die Liisung, die sich schwach 
erwarmte, wieder farblos geworden war. 
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Nach dem Verdunsten des Chloroforms verrieb man die zuriick- 
gebliebenen weiBen Krystalle mit wenig Methylalkohol und krystalli- 
sierte sie aus Eisessig um, Ausbeute: 10.8 g, statt ber. 11.3 g. 

Derbe, breite, zugespitzte Prismen, die bei 158O unter Gasent- 
wicklung schmelzen. Leicht loslich in Chloroform nnd Benzol, rn%Sig 
in Ather, schwer in kaltem Eisessig, sehr wenig in Alkohol und 
Ligroin. 

Konzentrierte Schwefelsaure farbt die Krystalle schwach gelb und 
lost sie mit gleicher Farbe. 

0.2216 g Sbst.: 0.2102 g AgBr. 
C16HlsOaBr2. Ber. Br 40.4. Gef. Br 404. 

0 

LaBt man suf eine heiBe alkoholjsche Losung des Dibropids 
1 Aquiv. Atzkali einwirken, so entsteht ein neuer bromhaltiger Korper, 
in dem vermutlich die Monobrombenzalverbindung vorliegt. Die Re- 
aktion geht jedoch zum Teil weiter, wiihrend andererseits ein Teil des 
Dibromids unverandert bleibt. 

Wir haben daher vorlaufig auf die Darstellnng groderer Mengen 
des Zwischenprodukts verzichtet und zunachst das Endprodukt in guter 
Ausbeute zu gewinnen gesucht. Dies gelingt, wenn man zu der 
siedenden Flussigkeit allmiihlich 2 Aquiv. 'l10-n. Kalilauge tropfen liibt. 

Gegen SchluB pflegt geringe Riituog und der Geruch nach Benzal- 
dehyd den Beginn einer Zersetzung anzuzeigen, die sich erheblicb 
steigert, sobald man eineu Uberschul3 von Alkali anwendet. Das 
Reaktionsprodukt spritzt man mit Wasser aus und erhalt es durch ein- 
maliges Umkrystallisieren aus Eisessig rein. 

Derbe, breite, schwach gelb gefarbte Prismen, die unter vorher- 
gehendem Erweichen bei 196-197O schmelzen. Ziemlich leicht loslich 
in Chloroform, schwer iu Ather, etwas reichlicher in Benzol, wenig 
loslich in kaltem Eisessig, sehr schwer in  kaltem Alkohol. 

Das Verhalten gegen Laugen und Schwefelsaure ist schon in der 
Einleitung besprochen. 

0.1880 g Sbst.: 0.5248 g COP, 0.0853 g H20. 
C16H14O3. Ber. C 76.2, H 4.8. 

Gef. s 76.1, 2 5.1. 
Das Methylflavonol ist gegen heiBe Natronlauge ziemlich wider- 

standsfahig, wird aber bei andauerndem Kochen allmiihlich zersetzt. 
Sein Ben zoa t  kann leicht nach der Pyridinmethode gewonnen 

werden. Gleich e Gewichtsm engen Meth ylflavon ol und Hen zo ylchlorid 
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gab man linter guter Kuhlnng in  Pyridin zusammen und go13 die 
Losung am nachsten Tage in 5-prozentige Scbwefelsaure ein. Das 
Reaktionsprodukt erstarrte bald und brauchte zur Reinigung nur ein- 
ma1 aus Methylalkohol umkrystallisiert zu werden. 

Farblose, diamantglanzende Nadeln vom Schmp. 167-1 68O. Die 
Liisung i n  konzentrierter Schwefelsiiure ist schwnch gelb. 

Statt einer Analyse wurde die Substanz durch Digestion mit al- 
koholischer Natronlauge in die Stammsubstanz zuriickverwandelt. Auf 
Zusatz der Lauge farbte sich die Fliissigkeit sofort gelb, und beim Ver- 
diinnen mit Wasser fiel das schwer losliche gelbe Natriumsalz aus, 
das bei weiterem Verdiinnen wieder in  Losung ging. Beim Ansiiuern 
schied sich das Flavonol vom Schmp. 196-197O wieder aus. 

0 
","CH. Cg Hs 

2-Methy l - f l avanon ,  1 1 1 
co CH3 \/\/CHa 

9 g o-Aceto-p-kresoll) (1 Mo1.-Gew.) und 10 g Benzaldehyd 
(1.5 Mo1.-Gew.) loste man in 72 g Alkohol, fugte 20 g 50-prozentige 
Natronlauge hinzu und lie13 das Ganze 4-5 Stunden bei etwa 40° 
stehen. Die dunkelrote Fliissigkeit wurde in Wasser gegossen und 
der Niederschlag, da er sich nicht gut tiltrieren IieB, i n  Ather aufge- 
nommen. Den iitherischen Auszug schuttelte man zunlchst mit Bi- 
sulfitlosung tuchtig durch, um unveranderten Benzaldehyd zu entfernen, 
und dunstete ibn dann ein. Als der rotlichgelbe Ruckstand aus Al- 
kohol unter Zusatz von Tierkohle umkrystallisiert wurde, schied sich 
ein Gemisch von farblosen und intensiv gelben Krystallen aus, die 
ungefiihr gleiche Loslichkeit besa13en und daher schwer zu trennen 
wnren. VerhaltnismaBig am besten verlief die Scheidung, wenn mad 
das Gemisch in vie1 Petrolather aufloste und moglichst langsani aus- 
krystallisieren lie& Es fiel dann zunachst ein kleiner Teil der farb- 
losen Verbindung nahezu rein aus, spater folgten daneben die Krystalle 
der gelben Substanz, die wegen ihrer Gro13e zurn Teil mechanisch 
von den anderen getrennt werden konnten. 

ZweckmaBiger erwies es sich jedocb, die weil3e Snbstanz, in  der 
das gewfinschte Methylflavanon vermutet werden durfte, mit Hilfe von 
Alkali zu isolieren. Der gelbe Korper, vermutlich ein Chalkonderivat, 
loste sich namlich in wa13riger Natronlauge von bestimmter Konzen- 
tration auf und wurde beim Kochen damit rasch zerstort, wahrend die 

l) Vergl. die Annierkung 2 auf S. 4236. 
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weide Substanz i n  der Kalte von der Lauge nicht gelost und aucb 
in  der  Hitze weniger angegriffen wurde. 

Man kochte daher das einmal aus Alkohol umkrystsllisierte und 
darauf fein zerriebene Gemisch kurz mit 1 O-prozentiger Natronlauge 
auf, nahm die ungelost gebliebene, halbfeste Masse a b  und krystallisierte 
sie zweimal aus  Alkohol unter Zusatz Ton Tierkohle und einigen 
Tropfen Salzsaure um. So wurden 2.5 g reines Flavanon gewonneo. 

Schone, farblose Blattchen vorn Schmp. 106-107°. Leicht loslich 
in Chloroform und Benzol, ziemlich leicht in  Ather, schwer in Ligroin 
und kaltem Alkohol, sehr schwer in kaltem PetrolHther. 

I n  konzentrierter Schwefelsilure lost sich der Kiirper mit rein 
gelber Farbe. 

0.2010 g Sbst.: 0.5930 g C o t ,  0.1083 g HaO. 
C l ~ H l h 0 2 .  Ber. C 80 7, H 5.9. 

Gef. B 50.5, B 6.0. 

Die Urnwandlung der Substanz in  ihre I s o n i t r o s o v e r b i n d i u n g  
wurde genau nach dem in analogen Fallen angewandteii Verfahren’) 
durchgefuhrt. 

Diese Substanz krystnllisiert aus  Benzol oder Metbylalkohol in  
gelblichen Nadelchen und lost sich in  Laugen rnit intensiv gelber, in 
Schwefelsaure rnit roter Farbe. 

Der  Korper wurde direkt weiter vernrbeitet und in  essigsaurer 
Losung rnit 10-prozentiger Schwefelsaure anfgekocht. Beim Erkalten 
krystallisierte eine Verbindung aus, die nach einmaligem Umkrystalli- 
sieren aus Eisessig konstant bei 196-197O schrnolz und auch in allen 
anderen Stiicken rnit der oben beschriebenen Substanz vom gleichen 
Schmelzpunkt iibereinstimmte. Ebenso erwies sich das nach der Py- 
ridinmethode gewonnene Benzoat als identisch niit der bei 167-168O 
schmelzenden Benzoylverbindung. 

Damit ist bewiesen, daB der aus  dem Benzal-methylcumaranon- 
dibromid gewonnene Korper tatsachlich das  2 - M e t h  y l - ~ l a v o n o l  ist. 

G r e i f s w a l d ,  Chemisches Institut. 

Schmp. 148-1490. 

9 Vergl. v. K o s t s n e c k i  und Lampe,  diese Berichte 87, 775 [1904], 




