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Umwandlung des Ortho-trichloressigsiure-dithylen-methylesters
in den Ortho-trichloressigsdure-dthylen-n-propyl-ester,
CsH.,.O\ O..CH,.

Cl,c”  TO.CH,

2.65 g des aus Trichloracetyl-glykol und Diazo-methan nach den An-
gaben von H. Meerwein und G. Hinz dargestellten Methylathers werden
mit 3g n»-Propylalkobol und 2 Tropfen konz. Salzsiure 7 Stdn. zum
gelinden Sieden erhitzt. Dann wird der Propylalkohol langsam abdestilliert.
Der Riickstand wird mit Ather aufgenommen, die itherische Léisung mit
Natriumcarbonat gewaschen, getrocknet und der Ather abdestilliert. Der
Riickstand liefert bei der Destillation 2.2 g Ortho-trichloressigsdure-
ithylen-n-propyl-ester als farbloses, unter 12 mm Druck bei 128—130°
siedendes Ol. Der Ester riecht schwach pfefferminz-artig und erstarrt nicht
beim Abkiihlen; gegeniiber Alkali erweist er sich ebenso bestindig wie der
Methylester.

0.1877 g Sbst.: 0.2322 g CO,, 0.0740 g H,0. — 0.1708 g Sbst.: 0.2978 g AgCl.
C,H,;0,Cl,. Ber. C 33.68, H 4.31, Cl 42.67. Gef. C 33.89, H 4.41, Cl 43.13.

386. Kurt Lehmstedt: Die Nitrierung des Acridons
(VIIL. Mitteilung iiber Acridin)?).
|Aus d. Institut fiir Organ. Chemie d. Techn. Hochschule Hannover.}
(Eingegangen am 17. Juni 1931.)

Die Untersuchung der Nitrierung des Acridins (I) hat ergeben, da
die Substitution vorwiegend bei 2, weniger bei 4, daneben aber auch bei
1 und 3 erfolgt?). Das Acridin verhilt sich also — im Gegensatz zum Chino-
lin3) — dhnlich wie ein Benzolderivat, in dem die CH-Gruppe und das N-Atom
des Mittelkerns die Substituenten sind. Der Stickstoff ist in erster Linie
maBgebend fiir die Substitution und dirigiert nach para und ortho. Die
ebenso — aber schwicher — wirkende g-Methingruppe kann man wohl fiir
die Bildung der Nebenprodukte (1- und 3-Nitro-acridin) verantwortlich
machen. Es kcmmt hinzu, dafl -die Mono-nitrierung nur in Gegenwart von
Schwefelsiure gut gelingt, die auch — wie beim Anilin — die meta-Substitution
zum I0-Stickstoff begiinstigen diirfte.

Die Isolierung der einzelnen Nitro-acridine ist ziemlich umstindlich,
zumal Gemische der Isomeren in einheitlichen, schwer zerlegbaren Misch-
krystallen ausfallen. Deshalb erschien es interessant, das Verhalten des
Acridons (II) bei der Nitrierung zu untersuchen. Besteht doch die Méglich-
keit, von den Nitro-acridonen zu pharmakologisch interessanten Acridin-
Derivaten zu gelangen! Da die Iminogruppe sich wie ein Substituent erster
Ordnung, die Carbonylgruppe dagegen wie ein solcher zweiter Ordnung ver-
hilt, so lieB sich erwarten, daB die Direktionswirkung beider sich gegenseitig
verstirken und die Substitution in I und 3 unterdriicken wiirde. Die Versuche

3) VI. Mitteil.: B. 64, 1232 [1931].

1) K. Lehmstedt, B. 80, 1370 [r927]; Ztschr. angew. Chem. 41, 220 [1928];
H. Jensen, M. Friedrich, Journ. Amer. chem. Soc. 49, 1049 T1927..

3) E. No6lting, E. Trautmann, B. 28, 3654 [1890].
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bestitigten diese Vermutung. Die Nitrierung des Acridons gab 85%, 2-Nitro-
neben 159%, 4-Nitro-acridon.

CH 8 CQO 1 ?eHd'N(CHs)z
I l/\/\l/\ 1 ‘.'l/\/\/\‘.' 1 /\/\l/\VNO’
. i . ! . !
l'\/\/-'\/ 6\(‘\/\)3 e~~~
2 NH 4 N

10

Die Bestimmung der gebildeten Nitro-acridone bietet experimentelle
Schwierigkeiten, da nur das 4-Nitro-Derivat durch seinen Schmelzpunkt
(259° zu identifizieren ist. Die anderen drei Isomeren dagegen schmelzen bis
370° nicht und schwirzen sich bei héheren Wirmegraden so stark, daf ihre
Schmelztemperatur sich der Beobachtung entzieht. Daher wurde eine
Reaktion angewandt, die es gestattet, die Nitro-acridone in verhiltnismiBig
niedrig schmelzende Verbindungen zu iiberfithren. Fr. Ullmann4) konden-
sierte nimlich das 2-Nitro-acridon mit N-Dimethyl-anilin zum 2-Nitro-
9-[p-dimethylamino-phenylj-acridin (III), das sehr schén krystallisiert und
bei 225°%) schmilzt. Die entsprechenden Kondensationsprodukte, die ich
aus dem I- bzw. 3-Nitro-acridon herstelite, schmelzen bei 235° bzw. 2559 ).
Das durch Nitrierung erhaltene Mononitro-acridon, das durch Extraktion
von der 4-Nitro-Verbindung befreit worden ist, gibt die Verbindung III vom
Schmp. 2259, ist also in 2 substituiert. Das Auftreten des 1- und 3-Isomeren
konnte nicht nachgewiesen werden.

Das 2-Nitro-acridon wurde weiter nitriert. Da eine Nitrogruppe
dem Eintritt einer zweiten in denselben Benzolkern einen gewissen Wider-
stand entgegensetzt, so lie8 sich vermuten, daB die zweite Nitrogruppe den
unsubstituierten Benzolkern des Acridons aufsuchen wiirde, und zwar wieder
vorwiegend die p-Stelle (7) zum Stickstoff. Die zu erwartende Verbindung,
das 2.7-Dinitro-acridon, ist vor kurzem von Bogert?) beschrieben worden.
Er erhielt sie durch RingschluB-Kondensation der 4.4'-Dinitro-diphenylamin-
2-carbonsdure. In der Tat zeigten dies synthetisch erzeugte und das durch
Nitrierung erhaltene Dinitro-actidon véllig gleiche Eigenschaften, Mit
N-Dimethyl-anilin kondensieren sich beide Substanzen sehr trige und er-
fordern eine 10-mal lingere Reaktionsdauer als die Mononitro-acridone. Das
Einwirkungsprodukt ist in beiden Fillen identisch: violette Blittchen vom
Schmp. 328° (korr.). Fr. Ullmann und Mitarbeiter4), welche das 2.4-Di-
nitro-acridon mit N-Dimethyl-anilin kondensierten, erwihnen nichts
dariiber, daB hierbei die Reaktion anders verlaufen wire, als beim 2-Nitro-
acridon oder beim Acridon selbst. Die Stellung der Nitrogruppen macht
sich also hier auffillig stark bemerkbar.

Die Ausbeute an reinem 2.7-Dinitro-acridon betrigt 859,. Der Rest
besteht aus einem Dinitro-acridon vom Schmp. 302°. Da sich diese
Verbindung auch durch Nitrieren des 4-Nitro-acridons bildet, muB die
eine Nitrogruppe eine para-, die andere eine ortho-Stelle zum Ring-Stickstoff

4 Fr. Cllmann, W. Bader, H. Labhardt, B. 40, 4797 {1907].

3) K. Lehmstedt, B. 60, 1371 (r927].

%) Die entspr. Verdffentlichung folgt demnichst.

7) M. T. Bogert, A.D. Hirschfelder, T. G.J. Lauffer, Coll. Trav. chim. Tchéco-
slovaquie 2, 383 ‘1930]; C. 1930, II r702.
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einnehmen. Da das 2.4-Dinitro-acridon nun von Fr. Ullmann und Mit-
arbeitern$) synthetisiert worden ist und erst iiber 360° schmilzt, muf hier
ein anderer Nitrokérper vorliegen, in dem die beiden Nitrogruppen nicht
an denselben Benzolkern gebunden sind; ¢ie miissen vielmehr die Stellen 2.5
bzw. 4.7 besetzen. Da das 4.7-Dinitro-acridon’ das Haupiprodukt bei der
Nitrierung des 4-Nitro-acridons ist, zeigt sich auch in diesem Fall, daBl die
zweite Nitrogruppe die para-Stelle des unsubstituierten Benzolkerns aufsucht.

Ganz ahnlich ist der Verlauf der Nitrierung bei der Acridon-4-car-
bonsidure: Die in einer Ausbeute von 809, d. Th. erhaltene Nitro-carbon-
sdure vem Zers.-Pkt. 345° gibt beim Decarboxylieren das 2(7)-Nitro-
acridon, wonach die Verbindung als 2(7)-Nitro-acridon-5(4)-carbon-
sdure anzusehen ist.

Da durch die vorliegende Untersuchung gezeigt worden ist, daB im
Acridon die p- und o-Stellen (zum 10-Stickstoff) der Substitution unterliegen,
so kann wohl kein Zweifel dariiber sein, da das Tetranitro-acridon
von A. Edinger und W. Arnold®) die Nitrogruppen in 2, 4, 5, 7 trigt. Diese
Autoren erhielten die Verbindung durch Erhitzen des Thio-acridons mit
rauchender Salpetersiure im EinschluBrohr?).

Die Substitutionsvorginge beim Acridon und seinen Derivaten sollen
noch eingehender untersucht werden, da die Moglichkeit bestebt, daB so auf
einfachem Wege Substanzen erhalten werden kénnen, die bisher schwer zu-
ginglich waren, und die als Zwischenprodukte zur Gewinnung pharma-
kologisch interessanter Verbindungen dienen kénnen.

Beschreibung der Versuche,

Da sich-das Acridon durch direkte Oxydation des Acridins schlecht
herstellen 1i0t, wird es zweckmilig nach A. Edinger und W. Arnold9)
durch Oxydation des leicht zuginglichen Thio-acridons mittels Hypo-
chlorits gewonnen.

Nitrierung des Acridons: 9.75 g Acridon (5 Zentimole) werden in
15 ccm konz. Schwefelsiure gelost und bei einer 30° nicht iibersteigenden
Temperatur tropfenweise unter Riihren mit einem Gemisch von 2.35 ccm
Salpetersaure (d = 1.5; 5.5 Zentimole) mit 5 ccm Eisessig versetzt. Nach
1-stdg. Stehen in einer Schale mit kaltem Wasser wird noch !/, Stde. auf dem
Wasserbade nacherhitzt. Das erkaltete Gemisch wird dann in Wasser ge-
gossen. Ausbeute 11 g briaunlichgelbes Nitro-acridon. Das Rohprodukt wird
mit 100 ccm Eisessig ausgekocht, hei filtriert und mit heilem Eisessig
gedeckt. Der Riickstand (9.3 g) besteht aus 2-Nitro-acridon. Zur Ana-
lyse wurde es aus Nitro-benzol umkrystallisiert.

0.1353 & Sbst.: 0.3226 g CO,, 0.0431 g H,0. .

C,3H,O,N, (240.1). Ber. C 64.98, H 3.36. Gef. C 65.03, H 3.56.

Zum bestimmteren Nachweis, daB wirklich 2-Nitro-acridon vorlag, wurde es mit
N-Dimethyl-anilin zum 2-Nitro-9-{p-dimethylamino-phenyl]-acridin¢) vom
Schmp. 225° %) kondcensiert. Beim Vermischen der Substanz mit Material, das aus syn-
thetischem 2-Nitro-acridon gewonnen worden war, trat keineSchmelzpunkts-Erniedrignng
ein. Auch sonst waren die Eigenschaften der beiden Nitro-acridone vollkommen gleich.

8) Journ. prakt. Chem. [2] 64, 488 f1g901’.

%) Der Schwefel des Thio-acridons wird sehr leicht oxydiert und durch Sauerstoff
ersetzt, so dal bei der angegecbenen Arbeitsweise zundchst Acridon entsteht.

19) Journ. prakt. Chem. 2] 64, 471 [1901].
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Aus dem Eisessig-Filtrat vom 2-Nitro-acridon schieden sich 0.8 g orange-
gelbe Nadeln ab, die bei 250° unscharf schmolzen. Nach nochmaligem Um-
krystallisieren schmolzen sie bei 258 —259° und gaben mit 4-Nitro-acridon
keine Schmelzpunkts-Erniedrigung.

0.1416 g Sbst.: 14.5 ccm N (189 756 mm).

C3H,a0,N, (240.1). Ber. N 11.67. Gef. N 11.95.

Das Filtrat wurde zur Hilfte eingeengt und mit Wasser gefillt. Die
abgeschiedenen Nadeln (0.8 g) bestanden aus einem Gemisch von 4-Nitro-
acridon mit wenig unverindertem Acridon. Sie wurden durch Alkohol vom
Acridon befreit. Schmp. 258°.

Nitrierung des 2-Nitro-acridons: 6 g (2.5 Zentimole) wurden in
24 ccm konz. Schwefelsiure unter gelindem Erwirmen gelést, abgekiihlt und
tropfenweise mit einer Lésung von 1.25 ccm Salpetersiure (d = 1.5; 2.75 Zenti-
mole) in 6 ccm Eisessig unter Schiitteln versetzt, so dal die Temperatur nicht
iiber 35° stieg. Die anfangs olivgriine Farbe der Ljsung ging dabei in rot-
braun iiber. Nach }/,-stdg. Stehen bei Zimmer-Temperatur wurde das Gemisch
auf dem Wasserbade langsam auf go° erhitzt~und !/, Stde. auf dieser Tem-
peratur belassen. Nach dem Erkalten wurde es in Wasser gegossen. Der gelb-
liche Niederschlag wog 6.9 g (97% d. Th.). Die Substanz 1st sich in
organischen Ldsungsmitteln schwer. Aus Nitro-benzol 148t sie sich um-
krystallisieren. In heiBer verd. Natronlauge wird das Natriumsalz ge-
bildet, das beim Abkiihlen in roten, flachen Prismen auskrystallisiert. Alkohol,
mit etwas Alkalilauge versetzt, 16st mit blutroter Farbe.

Am besten eignet sich zur Isolierung reinen 2.7-Dinitro-acridons
folgende Arbeitsweise: 2 g rohe Substanz werden in 300 ccm kochendem
Pyridin gelost, in das man — ohne das Sieden zu unterbrechen — 700 ccm
heiBes Wasser einlaufen 148t Beim allmihlichen Abkiihlen scheidet sich
das 2.7-Dinitro-acridon in glitzernden, blaBgelben Nadeln aus (1.6 g).

0.1411 g Sbst.: 0.2840 g CO,, 0.0335 g H,0. — 0.1265 g Sbst.: 16.2 ccm N (19°,
758 mm).

C13H,O4N; (285.1). Ber. C 54.71, H 2.47. N 14.74. Cef. C 54.93, H 2.66, N 14.93.

Bei der Vakuum-Verdampfung der pyridin-haltigen Mutterlauge bleibt
ein brauner Riickstand, der mit 40 ccm Eisessig ausgekocht wird. o.1 g
bleiben ungelést (z.7-Dinitro-Verbindung). Aus dem Filtrat krystallisieren
braungelbe Nadeln aus, die nach nochmaligem Umkrystallisieren bei 300°
schmelzen und mit 2.5(4.7)-Dinitro-acridon keine Schmelzpunkts-Ernie-
drigung geben.

Zum Vergleich mit dem Hauptprodukt der Nitrierung stellte ich das
2.7-Dinitro-acridon nach def Vorschrift von Bogert und Mitarbeitern?) her.
Ich fand die Angaben der Autoren im allgemeinen bestitigt. Zur Extraktion
des rohen Dinitro-acridons (1. c., S. 388) geniigt aber die angegebene Menge
Natronlauge nicht, die iibrigens am besten 2-proz. ist. Man nimmt 1 1 Lauge
anstatt 500 ccm und kocht den Riickstand nochmals mit einer kleineren
Menge aus, bis beim Erkalten kein Salz mehr ausfallt. Zur Herstellung der
6-Chlor-3-nitro-benzoesiure benutzte ich folgende Arbeitsweise, die
weit bessere Ausbeuten liefert, als die bisherigen Methoden??): 15.6 g 0-Chlor-
benzoesiure werden in 65 ccm konz. Schwefelsiure gelsst und bei einer

1) Literatur bei Beilstein, IV. Aufl.,, IX, 403. — Bogert (l. c¢.) erhdlt nur 359
der Theorie.
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50% nicht {iberschreitenden Temperatur unter gutem Riihren mit einem
Gemisch von 4.9 ccm Salpetersiure (d = 1.5) und 10 com konz. Schwefelsiure
versetzt. Nach 3/,-stdg. Nachreagieren erwirmt man langsam auf dem Wasser-
bade, so da8 die Temperatur 3/, Stde. lang zwischen go® und ¢5° bleibt. Dann
gieft man das abgekiihite Gemisch in 250 ccm Wasser. Die ausgefallenen
Krystalle werden abgesaugt, gewaschen, gut abgepret und dann aus
einem Gemisch von 60 ccm Alkohol mit 225 ccm Wasser umkrystallisiert.
Die Ausbeute betrigt 158 g (78.5% d. Th.) an reiner Siure vom Schmp.
164 —165°.

2.7-Dinitro-9-[p-dimethylamino-phenyl]-acridin: 0.72 g durch
Nitrieren erhaltenes 2.7-Dinitro-acridon wurden in 15 ccm N-Dimethyl-
anilin suspendiert und mit 1.8 ccm Phosphoroxychlorid 15 Stdn. unter
hiufigem Umschiitteln auf dem Wasserbade erhitzt. Nach dem Alkalisch-
machen mit Natronlauge wurde das Dimethyl-anilin mit Wasserdampf ab-
geblasen und die rote Losung von dem dunkeln Riickstand heill abfiltriert.
Aus dem Filtrat fiel etwas Natriumsalz des Dinitro-acridons aus. Die rohe
Substanz wurde getrocknet und mit etwas Benzol angeriihrt, das eine harzige
Verunreinigung fortloste. Die jetzt gut benetzbaren, glitzernden Krystalle
wurden zur Entfernung von Resten unverinderten Dinitro-acridons mit
50 ccm 2-proz. Natronmlauge ausgekocht. Der Riickstand wog 0.6 g und
schmolz unt. Zers. bei 311—312° Durch Umkrystallisieren aus einem Gemisch
gleicher Raumteile Nitro-benzol und Xylol wurde die Substanz in glinzenden,
violetten Blittern vom Zers.-Pkt. 315° (3289, korr.) erhalten. Das Schmelz-
16hrchen wurde bei 300° in das Bad getaucht.

o.1159 g Sbst.: 0.2751 g CO,, 0.0460 g H,0. — 0.13714 g Sbst.: 16.6 ccm N {199,
756 mm).

CyH ON, (388.2). Ber.C 64.92, H 4.16, N 54.44. Gef. C 64.73, H 4.44, N 14.69.

Die Substanz-16st sich in Benzol, Alkohol, Aceton nur wenig mit roter
Farbe; besser ist die Laslichkeit in Nitro-benzol. Konz. Schwefelsiure gibt
eine griinlichgelbe Liosung mit schwacher griiner Fluorescenz.

Die Kondensation wurde in derselben Weise auch mit synthetischem 2.7-Dinitro-
acridon ausgefiihrt. Das Ergebnis war genau das gleiche. Die erhaltene Substanz gab
beim Vermischen mit dem Parallel-Priparat keine Schmelzpunkts-Erniedrigung.

Nitrierung des 4-Nitro-acridons: Es wurde genau wie beim 2-Iso-
meren gearbeitet. Die Ausbeute war dieselbe. Das kanariengelbe Rohprodukt,
das bei 260° sinterte und bei 290° unscharf schmolz, wurde mit der 100-fachen
Menge Eisessig unter Riickfluf gekocht und von Spuren ungeldster Substanz
abfiltriert. Beim Erkalten krystallisierten gelbe Nadeln aus (4.75 g), die bei
301 — 302° schmolzen, wenn das Schmelzréhrchen bei 275° in das Bad getaucht
wurde. Das Filtrat gab beim Verdiinnen mit dem halben Volumen Wasser
nach 0.4 g derselben Substanz. Die Mutterlauge wurde nicht aufgearbeitet.
Das 2.5-Dinitro-acridon kann aus Xylol umkrystallisiert werden. In
Alkohol ist es sehr schwer l6slich, 16st sich aber auf Zusatz einiger Tropfen
Lauge mit roter Farbe auf. Beim Kochen mit 2-proz. Natronlauge entsteht
eine rote Losung, aus der beim Erkalten das Natriumsalz in leuchtendroten
Nadeln herauskommt. Das Salz wird durch viel Wasser zerlegt (Entfarbung).

0.1452 g Sbst.: 0.2906 g CO,, o.0340 g H,O. - 0.1383 g Sbst.: 17.7 cem N (23°,
752 mm).

CsH,O, Ny (285.1). Ber.C 54.71, H 2.47. N t4.74. Gef. C 54.45, H 2.62, N 14.60.
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Nitrierung der Acridon-4-carbonsiurel!?): 7.17g wurden in
25 ccm konz. Schwefelsdure gelost und mit einem Gemisch von 1.3 cem
Salpetersiure (d = 1.51) mit 2.6 ccm konz. Schwefelsiure unter gutem
Riihren versetzt. Die Temperatur wurde dabei unter 50° gehalten. Nach
1/,-stdg. Stehen wurde noch !/, Stde. auf dem Wasserbade nacherhitzt und
nach dem Erkalten unter Kiihlung mit 70 ccm Wasser vermischt. 8.15§g
olivgelbe Krystalle (g6%, d. Th.). Die Substanz wurde mit 200 ccm Eisessig
ausgekocht und mit heiflem Eisessig gewaschen. Das Filtrat erstarrte zu
einer Gallerte, die erst bei langem Stehen krystallin wurde. Der Riickstand
ist 7-Nitro-acridon-4-carbonsiure. Sie 1ifit sich aus viel Eisessig
oder Nitro-benzol umkrystallisieren: Blafigelbe Nadeln vom Zers.-Pkt. 345°
(bei 325° eingetaucht). Die Substanz 16st sich in den {iblichen Lésungsmitteln
ziemlich schwer. Sie bildet ein rotes, leicht in Wasser 16sliches Natriumsalz.
Beim Fillen der Salzldsung mit Mineralsiauren scheidet sich die Carbonsiure
als gelbe Gallerte ab, die erst beim Kochen krystallisiert.

0.1481 g Sbst.: 0.3194 g CO,, 0.0417 g H,0. — 0.2289 g Sbst.: 9.3 ccm N (21°,
750 mm).

CH,O:N; (284.1). Ber.C 59.13, H 2.84, N 9.86. Gef. C 58.82, H 3.15, N 9.66.

Die Sdure wurde durch kurzes Eintauchen kleiner Proben in ein Metall-
bad von 355° decarboxyliert. Die Schmelzen wurden aus Nitro-benzol
unter Zusatz von Kohle umkrystallisiert. Das erhaltene gelbe Krystall-
pulver erwies sich als 2-Nitro-acridon, das durch Uberfithrung in das
2-Nitro-g-[dimethylamino-phenyl]-acridin (s. 0.) identifiziert wurde.

387. Kurt Lehmstedt und Heinrich Hundertmark: Die Ni-
trierung des N-Methyl-acridons und die Herstellung des 2.7-Di-
amino-10-methyl-acridiniumchlorids (VIII. Mitteil. iiber Acridin!)).
{Aus d. Institut fiir Organ. Chemie d. Techn. Hochschule Hannover.]
(Eingegangen am 17. August 133r.)

Die Vorschrift von H. Decker und G. Dunant?) zur Herstellung von
N-Methyl-acridon aus Acridin beruht darauf, da N-Methyl-acri-
diniumjodid durch Natronlauge in die Pseudobase 10-Methyl-g-oxy-
g.10-dihydro-acridin umgewandelt wird, die durch gleichzeitig zugesetztes
Kaliumferricyanid zum N-Methyl-acridon oxydiert werden soll. Hierbei
sei bemerkt, dafl die Pseudobase (I) sich leicht in Methyl-acridon (II)
und 10-Methyl-g.10-dihydro-acridin (III) disproportioniert:

CH(OH - CO- —CH,-
2 CHS R oSS = CH yap) SOl + CHCKCH)

I II. ITL.

>CeH,

Wir erhielten beim Nacharbeiten der Deckerschen Vorschrift immer
nur §5—60% d. Th. Methyl-acridon?®). Hierbei war es gleichgiiltig, ob bei

12) Fr. Gllmann, H. Hoz, A. 385, 353 {1907].

1) VII. Mitteil. voranstehend. %) B. 42, 1176 [1909].

3) Das steht im Einklang mit den Ergebmissen von E. Bergmann u. Mitarbeit.,
B. 63, 761 [1930].



