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hiert. Es wurden 27.3g (61.29% d.Th) Di-n-dodecyl-malonsiure,
(C,,H,;5),C (COOH),, erhalten; Nadeln aus Eisessig, Schmp. 80° (korr.).
4.702 mg Sbst.: 12.680 mg CO,, 4.980 mg H,0.
CyH;,04 (440.4). Ber. C 73.55, H 11.92. Gef. C 73.55, H 11.85.

26.0 g Malonsiure wurden im Vakuum erhitzt. Bei 115° begann die
CO,-Abspaltung. Die a-n-Dodecyl-n-tetradekansiure destillierte bei
2 mm Hg und 245—248°: 22.7 g (95.0% d. Th.) eines schwach gelben Ols,
welches bald krystallinisch erstarrte. Die Sidure wurde durch Umlésen aus
Aceton und Benzin in feinen Prismen erhalten; Schmp. 70—%1° (korr.).

0.2351 g Sbst. verbrauchten 5.92 ccm o.1-n. alkohol. KOM. — 4.545 mg Sbst.:
13.104 mg CO,, 5.392 mg H,O.

CyH530,. Ber. Mol.-Gew. 396.4, C 78.72, H 13.22. Gef. Mol.-Gew. 397.2, C 78.61, H 13.27.
2.4.6-Tribrom-anilid der a-Dodecyl-tetradekansiure: Tifelchen aus
Alkohol und Benzin, Schmp. 115° (korr.).

3.124 mg Sbst.: 1.063 mg Br.
C3HyONBr; (708.2). Ber. Br 33.86. Gef. Br 34.02.

148. Wilhelm Prandtl und Werner Dollfus: Uber das Tri-
chlor-nitroso-methan, das Dichlor-formoxim (Phosgen-oxim) und
einige ihrer Derivate, 2. Mitteil.: Uber zwei neue Derivate der
Kohlensdure.
{Aus d. Chem. I.aborat. d. Bayer. Akademie d. Wissenschaften in Miinchen.]
(Eingegangen am 30. Mirz 1932.)

In Fortfithrung der Arbeiten von W.Prandtl und K. Sennewald?)
waren wir zunichst bestrebt, die Darstellungsmethoden fiir die Ausgangs-
stoffe, deren Ausbeuten noch zu wiinschen iibrig lieBen, zu verbessern und
so die weiteren Untersuchungen zu erleichtern. Die Darstellung des urspriing-
lichen Ausgangsmaterials, des Trichlormethyl-sulfonsidure-chlorides,
konnten allerdings auch wir nicht giinstiger gestalten, wohl aber konnen
wir bessere Vorschriften angeben fiir die Darstellung des trichlormethyl-
sulfinsauren Natriums, des Trichlor-nitroso-methans und des
Dichlor-formoxims aus Trichlormethyl-sulfonsiure-chlorid. Die Dar-
stellung des Dichlor-formoxims geschieht jetzt zwar einfacher nach der Vor-
schrift von G. Endres?) durch Behandeln von Knallquecksilber mit Chlor,
das fiir die vorliegende Untersuchung bendtigte Dichlor-formoxim wurde
aber noch aus Trichlormethyl-sulfonsiure-chlorid gewonnen, von dem uns
groBere Mengen teils durch die dankenswerte Vermittlung von Hrn. Prof.
Dr. X. H. Meyer im Hauptlaboratorium der I.-G. Farbenindustrie in Lud-
wigshafen a. Rh., teils durch die Firma Gebriider Dollfus in Chemnitz
hergestellt wurden.

Der Hauptgegenstand der vorliegenden Untersuchung ist das Studium
der Einwirkung von Ammoniak und von Hydrazin auf Dichlor-
und Dibrom-formoxim. Wir erhielten daraus mit Ammoniak das Cyan-
amido-chlor-formoxim wund das Cyanamido-brom-formoxim,
N:C.HN.C(C], Br) : N.OH bzw. NH: C: N.C(C], Br) : N.OH. Die analoge
Einwirkung von Hydrazin auf Dichlor-formoxim licferte das schon bekannte
Triamino-guanidin-Chlorhydrat, NH,.N:C(NH.NH,),, HCL

1) B. 62, 1754 [1929]. %) B. 65, 65 [1932).
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Cyanamido-chlor-formoxim wird erhalten durch Einwirkung von
konz. wiflriger Ammoniak-Iésung auf eine 4therische Lo6sung von Di-
chlor-formoxim. Dabei wird letzterem Chlorwasserstoff entzogen unter
intermediirer Bildung von Chlor-formnitriloxyd (I), welch letzteres
mit Ammoniak Chlorcyan, Stickstoff und Wasser liefert (II); Chlor-
cyan und Ammoniak geben Cyanamid (III), das sich mit unverindertem
Dichlor-formoxim umsetzt zu Cyanamido-chlor-formoxim (IV):

I. 3CLC:N.OH + 3NH, = 3CCLi N:0 + 3NH(I,
II. 3CC1:N:O + 2NH, = 3CL.CN + N, + 3H,0,

III. 3Cl.CN + 6NII; == 3NH,;:CN 4 3NH((I,

IV. 3CLC:N.OH + 3NH,.CN + 3NH, = 3CN.NII.CCI:N.OH + 3NH/CI,

V. 6CL,C:N.OH + 14NH, = 3CN.NH.CCI:N.OH + 9gNH,Cl 4 3H,0 + N,.

Fin Beweis fiir die Richtigkeit dieses Reaktionsverlaufes und fiir die
Tormel des Cyanamido-chlor-formoxims ist dessen Synthese aus
Dichlor-formoxim und Cyanamid. Schiittelt man eine wilirige Lsung
von Dichlor-formoxim mit Cyanamid-silber, so bildet sich unter Ausscheidung
von Chlorsilber das Silbersalz des Cyanamido-chlor-formoxims, das beim
Behandeln mit Schwefelwasserstoff Cyanamido-chlor-formoxim liefert.

Cyanamido-chlor-formoxim bildet farb- und geruchlose, nadelférmige
Krystalle vom Schmp. 168°%, die .chon bei gewdhnlicher Temperatur merklich
fliichtig sind und sich unzersetzt subligieren lassen. Beim Erhitzen iiber
den Schmelzpunkt destilliert die Verbindung unter teilweiser Zersetzung.
Zum Unterschied vom Dichlor-formoxim greift das Cyanamido-chlor-form-
oxim weder fiir sich, noch in I6sung die Haut an. Es ist in Wasser, Alkohol,
Ather und in den meisten organischen Losungsmitteln 16slich. Zum Um-
krystallisieren eignet sich am besten Benzol, in dem es bei gewéhnlicher
Temperatur sehr schwer, bei Siedetemperatur im Verhiltnis 1 : 75 16slich ist.
Die wiaBrige Losung reagiert neutral, zeigt fast keine elektrische Leitfihigkeit
(spezif. Leitfihigkeit = 0.0000053 £-! cm~!). Dementsprechend entsteht mit
Silbernitrat zunichst keine Fillung; bei lingerem Stehen tritt allmihlich
Triitbung und Abscheidung von Chlorsilber ein. XKrystallisierte Salze des
Cyanamido-chlor-formoxims mit Basen oder Sduren konnten nicht erhalten
werden.

Gegen Ammoniak ist das Cyanamido-chlor-formoxim bestindig. Beim
Kochen mit verdiinnten Laugen firbt sich die wifrige Losung gelb unter
Gasentwicklung. Beim darauffolgenden Ansiuern wird sie farblos und gal-
lertig und gibt an Ather eine farblose, amorphe Substanz ab, die noch nicht
weiter untersucht wurde. Gegen verd.Sduren ist das Cyanamido-chlor-
formoxim auBlerordentlich bestindig; es vertragt 8-stdg. Frhitzen mit 1o-proz.
Schwefelsdure im EinschiuBrohr auf 100°. Erst wenn man es damit auf 200°
erhitzt, zerfillt es in Kohlendioxvd, Ammoniak und Hydroxylamin.

Cyanamido-brom-formoxim ist der Chlor-Verbindung durchaus
analog. Zu seiner Darstellung wihlten wir anstatt der komplizierten Re-
aktion zwischen Ammoniak und Dibrom-formoxim die Umsetzung des
letzteren mit Silber-cyanamid. Aus Benzol umkrystallisiert, bildet Cyan-
amido-brom-formoxim farb- und geruchlose Nadeln, die bei 140° unt. Zers.
schmelzen.

Die Einwirkung von Hydrazin auf Dichlor-formoxim ist wegen
der reduzierenden Figenschaften des ersteren teilweise verschieden von der
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des Ammoniaks. In wiBrigerLdsung wird Dichlor-formoxim durch Hydrazin
zu Blausdure reduziert:

2CLC: N.OH + 2 N;H, = 2 HCN + 2 N, + 4 HCI + 2 H,0.

LiBt man auf eine dtherische Lisung von Dichlor-formoxim unter
guter Kiihlung eine dtherische Emulsion von Hydrazin-Hydrat einwirken,
so entsteht das schon bekannte Triamino-guanidin-Chlorhydrat, das
durch Schmelzpunkt, Analyse und als Tribenzyliden-verbindung identifiziert
wurde. Seine Bildung 148t sich folgendermafen erkliren: Wie unter der
Einwirkung von Ammoniak geht das Dichlor-formoxim zunichst unter
intermediirer Bildung von Chlor-formnitriloxyd in Chlorcyan iiber, welch
letzteres mit iib>rschiissigem Hydrazin Triamino-guanidin-Chlorhydrat liefert:

Cl1.CN + 3 N,H, = C(:N.NH,) (NH.NH,),, HCl + NH,?).

Neben der Bildung von Triamino-guanidin liefert die Umsetzung zwischen
Dichlor-formoxim und Hydrazin aber auch andere, noch nicht niher unter-
suchte Produkte, ferner ist der Reaktionsverlauf anders, wenu man auf
1 Mol Dichlor-formoxim 2 Mole Hydrazin einwirken 1i(t.

Beschreibung der Versuche.

1. Darstellung von trichlormethyl-sulfinsaurem Natrium:
Die in der ersten Mitteilung (S. 1760) angegebene Vorschrift von O. L oew
ist dahin abzuindern, daB an Stell€ von Athylalkohol der niedriger siedende
Methylalkohol als Ldsungsmittel fiir das Trichlormethyl-sulfon-
sdure-chlorid verwendet wird. Es ist notwendig, daBl die mit Schwefel-
wasserstoff reduzierte methylalkohol. Losung moglichst genau mit wasser-
freiem Nat_iumcarbonat neutralisiert wird (Tipfeln auf feuchtes Kongo-
Papier); bei Vermeidung eines Uberschusses an Alkali ist die methylalkohol.
Losung des trichlormethyl-sulfinsauren Natriums farblos und das daraus ge-
wonnenene Salz viel haltbarer als frither angegeben wurde.

2. Darstellung von Trichlor-nitroso-methan: Bei dem friiher
angegebenen Verfahren -— Erwirmen einer Lossung von trichlormethyl-
sulfinsaurem Natrium in verd. Salpetersiure — tritt die Reaktion
oft so plotzlich und stiirmisch ein, da ein Teil des Trichlor-nitroso-methans
durch den Kihler unkondensiert entweicht, ein anderer Teil wird durch
die iiberschiissige Salpetersiure zu Chlorpikrin oxydiert; die Ausbeute ist
deshalb oft schlecht. Das stiirmische Einsetzen der Reaktion deutete darauf
hin, daB sie durch ein Reduktionsprodukt der Salpetersiure (salpetrige Siure)
katalytisch beschleunigt wird. Es ist ferner notwendig, das gebildete Tri-
chlor-nitroso-methan der weiteren Einwirkung der Salpetersiure sofort zu
entziehen, also nicht einen RiickfluBkiihler anzuwenden. Diese Uberlegungen
fithrten zu folgender Vorschrift:

In einem Rundkolben der mit Tropftrichter versehen und mit einem
absteigenden eisgekiihlten Schlangenkiihler verbunden ist, erwirmt man
250 cem 20-proz. Schwefelsiure auf etwa 70° und 148t dann durch den
Tropftrichter eine kalt bereitete ILdsung von g4 g trichlormethyl-sulfin-
saurem Natrium (entsprechend 100 g Trichlormethyl-sulfonsiure-chlorid),
50 g Kaliumnitrat und 25 g Natriumnitrit in 300 ccm Wasser einfliefen.
Die Reaktion verliuft exotherm, und man regelt den Zuflu3 der Salzlosung

3) s. Pellizzari u. Gaiter, Gazz. chim. Ital. 44, 1T 75, 78 1924,
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's0, daB das Reaktionsgemisch ohne weitere Erwirmung von auflen auf etwa
70° gehalten wird. Der Kolben-Inhalt firbt sich alsbald tiefblau, und es
destilliert Trichlor-nitroso-methan ab, das sich in der eisgekiihlten Vorlage
zu einer tiefblauen Fliissigkeit kondensiert, Sobald der Xolben-Inhalt farblos
geworden ist, entfernt man die Vorlage; bei lingerem Erwirmen und zu
hoher Temperatur wird das Trichlor-nitroso-methan durch Zersetzungs-
und Nebenprodukte verunreinigt. Nach der neuen Vorschrift erhilt man
sofort ganz reines Trichlor-nitroso-methan in einer Ausbeute von 75—809%,
d. Th.

3. Darstellung von Dichlor-formoxim aus Trichlor-nitroso-
methan(Vorsicht! Gummi-Handschuhe, Gasmaske!): a)mitZinnchloriir:
Zu einer Losung von 30 g Trichlor-nitroso-methan in 100 cem Ather, die
sich in einem mit Eiswasser gekiihiten Rundkolben von 250 cem Inhalt
mit Rithrwerk und Tropftrichter befindet, 148t man unter lebhaftem Riihren
eine Losung von 47 g frisch dargestelltem Zinnchloriir-Dihydrat in 50 ccm
kalter konz. Salzsiure so langsam zutropfen, daB der Ather nicht ins Sieden
gerit. Die blaue Farbe der Losung verschwindet, sobald die berechnete
Menge Zinnchloriir zugesetzt ist. Da der Endpunkt der Reaktion an der
Entfirbung der Losung scharf zu erkennen ist, kann man auch eine Zinn-
<hloriir-Losung von unbekanntem Gehalt verwenden, doch ist ein Uberschuf3
zu vermeiden. Die jetzt stark nach Dichlor-formoxim riechende Iésung
wird unter dem Abzug in einem geriumigen Scheidetrichter mit Eiswasser
anf das 5-fache Volumen verdiinnt; die sich dabei ausscheidende #therische
Losung wird abgetrennt und die wiBrige Losung noch 2—3-mal mit Ather
ausgeschiittelt; die 4therischen Ausziige werden gesammelt und mit Chlor-
calcium gut getrocknet. Der Ather wird bei Zimmer-Temperatur unter ver-
mindertem Druck abdestilliert, der Riickstand in der frither angegebenen
‘Weise im Vakuum fraktioniert destilliert. Aus 30 g Trichlor-nitroso-methan
erhilt man so 16 g Dichlor-formoxim, was etwa 709, der berechneten Aus-
beute betrigt. — b) mit schwefliger Siure: Die Reduktion des Trichlor-
nitroso-methans mit schwefliger Siure erfolgt in der gleichen Apparatur
wie die mit Zinnchloriir. Als Losungsmittel fiir das Trichlor-nitroso-methan
verwendet man 50-proz. Alkohol. Die schweflige Siure verwendet man ent-
weder in Form der wiBrigen Losung, deren Gehalt nicht bekannt zu sein
braucht, oder als Schwefeldioxyd-Gas, indem man den Tropftrichter durch
ein Gaszinleitungsrohr ersetzt. Den Endpunkt der Reaktion erkennt man
wieder am Verschwinden der blauen Farbe. Die alkohol. Dichlor-formoxim-
I16sung wird mit Wasser auf das Vierfache verdiinnt und ausgeidthert. Die
dtherischen Ausziige werden wie oben angegeben weiterverarbeitet. Aus-
beute wie oben.

Bej allen Arbeiten mit Dichlor-formoxim ist verdiinnte
Ammoniak-I,6sung bereit zu halten zur Vernichtung aller dichlor-
formoxim-haltigen Abfille und Riickstinde!

4. Zersetzlichkeit des Dichlor-formoxims: Nach unseren Be-
obachtungen ist das Phosgen-oxim, auch wenn es in Gefillen mit einge-
schliffenem Glasstopfen im Exsiccator aufbewahrt wird, bei gewohnlicher
Temperatur nicht lingere Zeit haltbar; mehrere Proben zeigten schon nach
wenigen Tagen einen merklich niedrigeren Schmelzpunkt. Eine groBere Menge
frisch destilliertes Phosgen-oxim vom Schmp. 39.5° wurde in einem zuge-
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schmolzenen, starkwandigen Glasrohr lingere Zeit aufbewahrt und beob-
achtet. Schon nach wenigen Tagen nahm die anfangs vollkommen durch-
krystallisierte Probe ein feuchtes Aussehen an, nach etwa I Woche konnte
man deutlich Krystalle und eine Fliissigkeit unterscheiden. Nach 24 Tagen
wurde das Rohr gedffnet; es zeigte starken Druck, und die entweichenden
Gase rochen nach Phosgen. Es wurden nun einige kleine, mit frisch be-
reitetem Dichlor-formoxim gefiillte K6lbchen an ein mit Quecksilber gefiilltes
Eudiometerrohr angeschlossen und unter Quecksilber-Verschluf§ bei Atmo-
spharen-Druck aufbewahrt; es entwickelte sich ein farbloses Gas, wihrend
sich die Oberfliche des absperrenden Quecksilbers mit einer farblosen Schicht
iiberzog. Nach 3-—4 Wochen war die Gasentwicklung beendet, und das
Oxim vollig zersetzt. Der Riickstand bestand aus einem Gemenge von Chlor-
pikrin, Ammonium- uad Hydroxylammoniumchlorid, wihrend im
entwickelten Gas CO, und HCl (bzw. COCl,), sowie Stickstoff gefunden wurden;
der Uberzug auf dem Quecksilber erwies sich als ein Gemenge von Queck-
silbercyanid und -chlorid, was auf die Bildung von Chlorcyan hinweist.
Die Zersetzung wurde auch quantitativ verfolgt, doch stimmmten die Befunde
bei verschiedenen Versuchen nicht gut miteinander tiberein. Zweifellos ist
die Zersetzung stark von der Temperatur und anderen Zufilligkeiten, Feuch-
tigkeit . dergl.,, abhingig. Beim Aufbewahren in Quarzglas verlauft die
Zersetzung wie in gewdhnlichem Glas.

5. Einwirkung von Ammoniak auf Dichlor-formoxim: Mit
trocknem, gasférmigem oder fliissigem Ammoniak reagiert Phosgen-oxim auch
bei der Temperatur der fliissigen Luft sehr lebhaft unter Bildung von viel
Ammoniumchlorid, das unverindertes Oxim einschlieBt und zunichst
der Reaktion entzieht. Die Reaktion wird deshalb erst nach etwa 24-stdg.
Einwirkung von fliissigem Ammoniak, in welchem Ammoniumchlorid 16slich
ist, vollstindig. Nach dem Abdunsten des Ammoniaks erhdlt man eine
gelbe, trockne Masse, welche aus denselben Produkten besteht, die man
bei der bequemer auszufithrenden Einwirkung von wifllriger Ammoniak-
Losung auf dtherische Phosgen-oxim-Losung erhilt.

Zu einer Losung von 10 g Dichlor-formoxim in 100 ccm Ather, dje sich
in einem mit Eiswasser gekiihlten, mit Rithrwerk und Tropftrichter ver-
sehenen Rundkolben von 250 ccm Inhalt befindet , 148t man unter lebhaftem
Riithren konz. wifirige Ammoniak-Losung (30-proz.) so langsam zutropfen,
daB der Ather nicht ins Sieden gerit. Die Losung fiarbt sich dabei zuerst
gelb, dann orange; sobald der Kolben-Inhalt gegen Lackmus oder Curcuma
alkalisch reagiert, trennt man im Scheidetrichter atherische und wilrige
Loésung und schiittelt letztere noch 2- bis 3-mal mit Ather aus. Beim Ein-
dunsten der mit Natriumsulfat getrockneten &therischen Losung erhilt
man gelbe, nadelférmige Krystalle von noch unreinem Cyanamido-chlor-
formoxim, die so oft aus Benzol umkrystallisiert werden, bis sie farblos
geworden sind und den Schmp. 168° zeigen. Ausbeute 1.5 g (etwa 309, der
berechneten).

C,H,ON,Cl. Ber.C 20.09, H 1.68, N 35.14, C129.71. Gef.C 20.40, H 1.85, N 34.23, Cl 29.41.

Die Substanz lie8 sich nicht bis zur Gewichtskonstanz trocknen, da sie sich leicht
verfliichtigt.

Molekulargewichts-Bestimmung: kryoskopisch nach Rast in Campher: gef.
103, 104; ebullioskopisch nach Swietoslawski: in Ather: gef. 110, in Benzol: gef. 113;
ber. 119.5.
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Der Stoff, welchem die bei der Reaktion zwischen Ammoniak und Phosgen-
oxim auftretende, intensive, gelbe Farbe zuzuschreiben ist, konnte bisher
nicht isoliert werden, weil seine Menge sehr klein war, und weil er sich nicht
von den gleichzeitig entstehenden, groflen Mengen Ammoniumchlorid ab-
trennen lie.

6. Darstellung von Cyanamido-chlor-formoxim aus Dichlor-
formoxim und Silber-cyanamid: £.25 g Cyanamid-silber wurden 10 Stdn.
mit 0.7 g Dichlor-formoxim und 10 ccm Wasser geschiittelt; dann wurde
die Suspension mit Schwefelwasserstoff gesattigt. Die atherischen Ausziige
aus dem Filtrat vom Schwefelsilber wurden mit Natriumsulfat getrocknet;
beim Verdunsten hinterlieBen sie farblose Nadeln, die nach 2-maligem Um-
krystallisieren aus Benzol scharf bei 168° schmolzen und, dem aus Ammoniak
und Phosgen-oxim gewonnenen Cyanamido-chlor-formoxim beigemengt, dessen
Schmelzpunkt nicht beeinfluBten. Die Ausbeute an (Cyanamido-chlor-form-
oxim nach diesem Verfahren ist schlecht (etwa 209, der berechneten), weil
das Cyanamid-silber rasch von Chlorsilber eingehiillt und unwirksam ge-
macht wird. In 4therischer Suspension findet iiberhaupt keine Reaktion
statt. Ahnlich verliuft:

7. die Darstellung von Cyanamido-brom-formoxim aus 3.6 g
Dibrom-formoxim (dargestellt nach G. Endres?)), 4.5 g Cyanamid-silber
und 10 ccm Wasser bei 10-stdg. Schiitteln. Nach 2-maligem Umkrystalli-
sieren aus Benzol wurden 0.6 g Cyanamido-brom-formoxim in farblosen
Nadeln erhalten, die bei 140° unt. Zers. schmolzen.

C,H,ON Br. Ber. C 14.62, H 1.21, N 25.61, Br48.78. Gef.( 14.60, H 1.14, N 24.40, Br48.89.

Auch hier konnte beim Trocknen wegen der Fliichtigkeit der Verbindung keine
Gewichtskonstanz erreicht werden.

Molekulargewichts-Bestimmung nach Rast in Campher: Gef. 141, 150, ber. 164.

8. Umsetzung von Dichlor-formoxim mit Hydrazin-Hydrat:
Zu einer Ldsung von 6 g Dichlor-formoxim in 100 ccm absol. Ather, die sich
in einem mit Eiswasser gekiihlten, mit Tropitrichter und Riihrwerk ver-
sehenen Rundkolben von 250 ccm Inhalt befindet, 148t man unter lebhaftem
Rithren 12 g Hydrazin-Hydrat so langsam zutropfen, daB der Ather nicht
ins Sieden gerit. Schon die ersten Tropfen rufen eine Fillung von farblosen
Krystallen hervor. Nach Beendigung des Eintropfens rithrt man noch so
lange weiter (etwa 1/, Stde.), bis die Losung nicht mehr nach Phosgen-oxim
riecht. Der auns Ammoniumchlorid und Triamino-guanidin-Chlor-
hydrat bestehende Krystallbrei wird abegsaugt und aus Wasser umkrystalli-
siert. Triamino-guanidin-Chlorhydrat ist darin viel schwerer 16slich als Am-
moniumchlorid; zur endgiiltigen Reinigung wird es noch aus 60-proz. Al-
kohol umkrystallisiert. Es schmilzt dann scharf bei 238.3°. Ausbeute
2.4 g (15% der berechneten). Es wurde durch Analyse und Uberfithrung in
das Tribenzyliden-triamino-guanidin nach Stollé%) identifiziert. Der
Schmelzpunkt des letzteren wurde zu 195.5° gefunden, wihrend Stollé
196° angibt.

4 B. 66, 65 [1932]. %) B. 37, 3548 [1904].





