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besonderen vermogen Molekulargewichts-Bestimmungen in Campher bei 
Zuckern durchaus kein fur Konstitutionsfragen lo) eindeutiges Bild zu liefern. 

Nachdem erwiesen ist, da13 die Depolymerisations-Vorgange bei ver- 
scliiedenartigen Losungen von Cellobiose, Maltose, ,,Cellotriose" und a-Dextrin 
ubereinstimmend durch S-formige Kurven charakterisiert sind, liegt die 
Annahme nahe, daB in allen 4 Fallen die dem Kurvenverlauf zugrunde- 
liegenden Vorgange ahnlicher Natur sind. Es ist zu erwarten, daB die auf- 
gedeckten Erscheinungen auch fur andere Falle zutreffen, und daB daher 
derartigen Vorgangen fur die Gohlenhydrat-Chemie eine allgemeinere Bedeu- 
tung zukommt. Bei der Erweiterung des Versuchsmaterials sol1 besonders 
auf die Frage Rucksicht genommen werden, ob die je nach den Losungs- 
Redingungen stabile oder instabile polymere Form in einem Zusammenhang 
init dem ,,Kry~tall-Molekiil"llj steht. 

105. H e l m u t h  S c h e i b l e r  und Anton  S c h m i d t :  Zur Kenntnis 
der Verbindungen des zweiwertigen Kohlenstoffs, VI. Mitteil. : nber 
Tri-[kohlenoxyd-diathylacetall-athylalkoholat (Heptaathoxy-propan) 
und uber den Reaktions-Verlauf der ,,Kohlenoxyd-acetal-Spaltung" 

des Diathoxy-essigesters. 
?.ius d. Organ. Laborat. d.  Techn. Hochschule Berlin.] 

(Eingegangen am I .  Marz 1933.) 

Di a t  ho  x y -essi ge s t e r  erleidet unter der Einwirkung von N a t ri u m - 
a t h y l a t  bei 50-6oo eine eigenartige Spaltung, bei der Kohlenoxyd-  
d i a t  h y l  ace t a 1 (D i a t  h o x y  - me t h y le n) , eine Verbindung niit zweiwertigeni 
Kohlenstoffatom, entsteht l). Die ungemeine Reaktionsfahigkeit dieser 
Methylenverbindung erschwert ihre Darstellung in reinem Zustande ; doch 
lieBen sich mehrere Umwandlungsprodukte des Kohlenoxyd-diathylacetals 
unter den Einwirkungsprodukten von Natriumathylat auf Diathoxy-essig- 
ester isolieren z ) .  Genauer charakterisiert sind Di a thoxy-or thoess ig-  
s au re - t r i a thy le s t e r  (Pentaa thoxy-a than) ,  das sich aus 2 Mol. Gohlen- 
oxyd-acetal und I Mol. &hylalkohol bildet : 

2 C"(OC,H,), + C,H,.OH = (C2H,O),CH.C(OC,H,J3, 

und eine aus I Mol. Kohlenosyd und 2 Mol. Kohlenoxiyd-diathylacetal zu- 
sammengesetzte Verbindung, wahrscheinlich T e t r a  a t  ho  xy-c yc lo pr  o p  a - 

10) W. S. H a w o r t h ,  E. I,. H i r s t  11. 0. A n t - W u o r i n e n ,  Journ. chem. Soc. London 
1932, 2368; es sei auWerdem darauf hingewiesen, daO bei der Benutzung von Campher 
und alinlichen Substanzen fur ~I~lol.-Gew.-Bestimmu~eii die Moglichkeit von Verbin- 
dungs-Bildung zwischcn Losungsmittel und Substanzen beriicksichtigt ti-erden m d :  
vergl. Hess ,  T r o g u s  11. T o m o n a r i  iii Ztschr. physikal. Chem. (B) 16, 351. 374, 17, 241 
[I9321. 

11) Cber diesel1 Begriff vergl. z. B .  K .  \Yeissenberg,  Zts l i r .  pliysikal. Chein. (-1) 
139, 529 [192Sj. 

2) H. Scl ie ibler ,  W. Eciser  11. W. K r a b b e ,  JOLITI~.  prakt. Cl~rln.  12- 134, I , I  

[1932:. 

l) H. Scheib le r ,  B. S9, 1022 [1926. 



502 Bche ib le r ,  Schmidt :  Zur Kenntnis der Verbindungen [Jahrg. 66 

non (I). 
ouy-essigester-Enolat und nachfolgende Zersetzung mit Wasser entjtehen : 

Dieses kann durch Anlagerung yon Kohlenosyd-acetal an Diath- 

(C,H,O),C: C (OCzH,) (ONa) 1 -j (C,H,O)zC, /C (OCzH,) (0n-a) 
T C” (OCZH,), \ C (OC*H,) 2 

Die Einwirkung \yon K ali u in a t h y 1 a t  und von hf agile si u in a t h y 1 a t  
auf I>i a thoxy-ess iges te r  liefert im wesentlichen die gleichen Reaktions- 
produkte wie Natriuniathylat. Mit Alu mi ni u in a t hp l  a t und M agn e si u in- 
a thyla t -ch lor id3)  werden dagegen bei I j 0 - 2 0 0 ~  andere, niedrigsiedende 
Substanzen von Acetal-Charakter gebildet. These sind aus I Mol. Kohlen- 
osyd-acetal und I bzw. 2 M G ~ .  khylen  oder Athyliden z~isammengesetzt~) ; 
es handelt sich wahrscheinlich um die Cyclopropan-Der iva te  I1 und 111. 
Durch diese und die im folgenden beschriebenen 17ersuche ist bewiesen, da13 
bei der Spaltung des Diathosy-eysigesters tatsachlich Kohlenosyd-diathyl- 
acetal gebildet wird. 

CH, . CH 

CH, . CH I >C(OCzH,J, 
11. CH2 ;H2>C(OC2H,)z 111. 

Uni nim auch die monoinere Methylenverbindung in reinein Zustande 
zu isolieren, wurden weitere Thtersuchungen ausgefiihrt. Da Alkohol mit 
deiii entstandenen Kohlenoxyd-acetal sofort reagiert, wie aus der Bildung 
ron Pzntaathoxy-athan herrorgeht, so wurde Natriumathylat durch 
i’atriuni-amid ersetzt, in  der Annahme, dalj sich bei der Keaktion mit 
Diathosy-essigester dessen Ester-Enolat neben Ammoniak bilden wiirde : 

(C,H,O),CH. COOC,H, -1 ?\’a. NH, = (C,HjO),C : C (OC,H,) (ONa) -l- NH,. 
Es zeigte sich aber, daB auch in dieseni Falle Abspaltung von Alkohol 

eintritt, der sich mit einein Teil des Natrium-amids unter Bildung von Natrimn- 
athylat umsetzt. Als weiteres Reaktionsprodukt entsteht die N a t  r iuin-  
ve r b i n d u n g  d e s D i a t  h ox  y - a c e t a mi d s : 

(C,H,O),CH. COOC,H, + Xa . NH, --f (C,H,O),CH. C (OC,H,) (ONa) (PITH,) -+ 
C,H,. O H  + (C,H,O),C : C (ONa) (NH,) [oder (C,H,O),CH. CO . PU’H . Xa! . 

Es wurde verniutet, daW die Meta l lverb indungen der  s ekundaren  
A1 kylainine einen anderen Reaktionsverlauf zeigen wiirden & I ) .  Die Verbin- 
dungen mit Alkalimetallen, z. B. (CH,),N. I(, sindnicht bekannt, und deren Dar- 
stellung stiel3 bisher auf uniiberwindliche Schwierigkeiten. Dagegen ist von 
F r an  kl an d die Zi n kve r b i n dun  g [ (C,H,) 2N] ,Zn beschrieben worder., die 
durch Umsetzung von Zinkathyl niit Diathylamin entsteht j). Ferner sind 
in neiierer Zeit Magnesiumhalogenverbindungen durch Umsetzung von 

:’) Darstellung nach H. Meerwein 11. R. S c h m i d t ,  d. 444, 236 [19 
4, cber  die hbsprtltung von -~thyliden-Resten ails Ma~gnesiumathylat 

\-crgl. T e r e n t i e f f ,  C. 1924, I1 2.j79; veql .  n u c h  S e f ,  A. 398, 219, 228 ;189j:. 
4 “ )  Gber 1)iphen~larnin-kaliumrergl. \lT.Schlenk 11. €$ .Markus ,  B.47,  1673 [1914]. 
j) Jnhrcs1,er. Fortsclir. Chem. I%?, 419 (Bei l s te ins  I-iniidhuch d. organ. Chenlie 

I\., 6 j .+) .  
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Magnesiumhalogenalkylen niit rerschiedenen Xminbasen, auch mit solchen 
\-on sekundarem Charakter, erhalten worden 6). 

Die giinstigsten Resultate wurden init Di a t 11 yl- aiiii n o 111 agne si u ni - 
b r 0 ini d , deni Umsetzungsprodukt von Diathylainin mit Athyl-magnesium 
hromid, erhalten. Dieses reagiert in Gegenwart von &her bereits in der 
Kalte mit Diathoxy-essigester .  Nach dein ,4bdaiiipfen des iin Uber- 
schuS angewandten 1)iathylamins geht pin hochsiedendes Destillat iiii Vakuuiii 
tier Wasserstrah-1,uftpumnpe bei allniahlicher Steigerung der Temperatur auf 
1800 iiber, aus dem sich durch inehrfache nestillation als Hauptfraktion eine 
koiistant bei 118~/14 imn siedende, ather-artig riechende Fliissigkeit ab- 
trennen lie& Diese hat Acetal-Charakter, d. h. sie wird durch waorige Mineral- 
saiuren leicht verseift, ist aber unempfindlich gegeniiber Alkalien. Mit soda- 
alkalischer Permanganat-Losung zeigt sie nur ein schwaches Reduktions- 
vermogen. Nach der Elementar-analyse, der -4thoxyl- und Molekular - 
gewichts-Bestimmung handelt es sich um H e p t  aa thoxy-p ropan ,  eine Ver- 
bindung, die aus 3 Iczol. Kohlenoxyd-acetal und I Mol. A$thylalkohol ent- 
standen ist : 

3 C" (OC,H,), 4- C,H,. OH = (C2H,0),CH. C (OC,H,), . C (OC,H,), , 
und die man auch als Tri  - [ko h le n o s y d - di a t  hpl  ace t all - a t  h y l  a1 ko hol a t 
bezeichnen kann. Durch Verseifung init waBriger Salzsaiure und nachherige 
Behandlung mit Lauge 1aBt sich die zunachst gebildete Mesosalaldehyd-  
sau re  in Ta r t ronsau re  (Osy-nialonsaure) iiberfiihre~i~). Hierdurch wird 
die angenoiiimene Konstitution des aus Diathosy-essigester und Diathyl- 
amino-niagnesiumbromid erhaltenen Reaktionsproduktes bestatigt. 

Beiin Heptaathosy-propan handelt es sich um das nachs t  hohere 
Honiologe des bei der Einwirkung ron Natriumathylat auf Diathosy-essig- 
ester erhaltenen Pen taa thoxy-a thans .  Das erste Glied dieser Reihdc ist 
der aus I Mol. Kohlenosyd-acetal und I Mol. Athylalkohol gebildete Ortho-  
an ie i sensaure- t r ia thyles te r ,  den A4. Wohl und B. Mylo8) als Spal- 
tungsprodukt eines Deiivates der Diathosy-essigsaure, narnlich des Bi s - 
[di a t  h ox y - ace t yl] - azi n s , beini Kochen init Alkohol erhielten. 

Bei der Zinwirkung verschiedener Kondensationsmittel auf Diathoxy- 
essigester wird also das durch Spaltung aus dieseni Ester gebildete Kohlen- 
osyd-acetal in verschiedene Polynierisationsprodukte iibergefiihrt, die ebenso 
mie die von S taudingerg)  untersuchten Poly-oxymethvlene durch An- 
lagerung additionsfahiger Verbindungen, in diesem Falle des Axthylalkohols, 
stabilisiert worden sind : 

H -  [CH,O],, -OC,H, und H -  [CIT (OC,H,),],, -OC,H,. 

T\*ahrend aber die Ikpolymerisation bei den alkohol-haltigen polymeren Oxy- 
niethylen bereits durch Erhitzen leicht gelingt, war dies beini Penta- 
cithosy-athan und Heptaathoxy-propan nicht niiiglich. 

Aus den initgeteilten Beobachtungen ergibt sich eine neue Erklarung 
fur den Reaktions-Verlauf der , ,Kohlenoxyd-acetal-Spaltung' ' des Diathosy- 
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essigesters. Friiher war angenommen worden, daB das Ester-Enolat un- 
bestiindig ware und bei Temperatur-Erhohung folgendermakn zerfiele : 

(C,H,O),C: C (OC,H,) (ONa) --f CIr (OC,H,), + CIr (OC,H,) (OKa). 

Eine solche Spaltung einer khylen-Verbindung unter Sprengung der 
Kohlenstoffkette war ohne Analogie, und es fehlte auch hier der triftige 
Grund fur dieses Verhalten. Wahrscheinlicher ist es, daB der Spaltung die 
Or t hoessi  gsaur e-es t e r  - Deri v a t  e unterliegen, die durch Addition der 
Meta l l -a lkohola te  oder -amide  an Dia thosy-ess iges te r  gebildet 
werden lo) : 

(C,H,O),CH.C(OC,H,),(ONa) -+ CII(OC,H,), + H.C (OC,H,),(OKa) ; 
(C,H,O),CH. C (OC,H,) (OMgBr) (N[C,H,],) + CI1(OC,H,), + H.C (OC,H,) 

Unmittelbar an die Abspaltung yon Kohlenoxyd-acetal schlieljt sich der 
weitere Zerfall der gleichzeitig entstandenen Or  t ho  ameisen s au re  -e st e r - 
Derivatel l )  an. Hierbei wird Athylalkohol gebildet, von dem je I Mol. 
mit I, 2 oder 3 Mol. Kohlenoxyd-acetal in Reaktion tritt, um T r i a t h o s y -  
m e t  h a n  (Orthoameisensaure-triathylester), P e n t  a a t h o  xy- a t  h an oder 
H e  p t a a t h o x y -prop  a n  zu bilden. 

Dieser Vorgang kann mit der Abspaltung von Kohlendioxyd aus ge- 
wissen Carbonsauren, z. B. Trichlor-essigsaure, Triphenyl-essigsaure und 
Malonsaure, verglichen werden. Allerdings scheint die Kohlenoxyd-acetal- 
Spaltung nur unter gewissen Umstiinden einzutreten ; ein besonderes Er- 
fordernis ist offenbar der salzartige Charakter der Orthoester-Derivate. Beim 
Diathoxy-orthoessigsaure-triathylester (Pentaathoxy-athan) handelt es sich 
im Gegensatz hierzu um einen reinen Ather; diese Verbindung 1aBt sich ohne 
Zersetzung unter normalem Druck destillieren 2) .  

(OMgBr) (N [C2H512). 

Beochreibung der Versuche. 
E i  n wi r ku  n g vo n N a t r i u ni - a mi d a u f D i a t  h ox y - e s s i g e s t e r. 
Zu einer atherischen Suspension von iiberschiissigeni, feingepulvertem 

Natrium-amid ( z  g) wurden 5 g Diathoxy-essigester allmiihlich unter mecha- 
nischem Riihren hinzugefiigt und das Riihren so lange fortgesetzt, bis die 
Ammoniak-Entwicklung beendigt war. Nach dem Abfiltrieren voni nicht 
in Reaktion getretenen Natrium-amid und gebildeten Natriumathylat fiigte 
man zum Filtrat eine atherische Losung von 2 g wasser-freier Ameisensaure, 
worauf Natriumformiat ausfiel. Zur Entfernung der iiberschiissigen Ameisen- 
saure wurde mit gepulvertem Kaliumcarbonat geschiittelt. Nach den1 Ab- 
dampfen der filtrierten, atherischen Losung krystallisierte der Riickstand. 
Er bestand bis auf eine geringe, durch Petrolather extrahierbare, iilige Bei- 
mengung, die sodaalkalische Pernmiganat-Losung stark reduzierte, aus Di a t  11- 
o s y - ace t a mi d (Schmp. 8 I - YzO). 
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E i n w i r ku n g v o n D i a t  h y I a mi n o - in a gn e s i u m b r o mid a u f D i a t  h ox y - 
e ssi ges t e  r 

Zu einer atherischen Losung von Athyl -magnes iunibromid ,  die aus 
7.2 g Magnesium (0.3 At.) und iiberschiissigeni athylbromid hergestellt 
worden war, fiigte man allmahlich eine atherische Losung von z j  g (0.34 Mol.) 
Diathylani in .  Zur Beendigung der unter sturmischer Reaktion erfolgenden 
Athan-Entwicklung wurde noch einige Stdn. am RiickfluBkiihler gekocht 
und dann eine atherische Losung von 35.2 g (0.2 Mol.) Dia thosy-ess ig-  
e s t e r  zu der siedenden Flussigkeit durch den RuckfluBkiihler zugegeben. 
Nach 4-stdg. Kochen wurden der k h e r  und das ini UberschuB angewandte 
Diathylamin abdestilliert und das in einem olbade befindliche Reaktions- 
gefal3 mit einem senkrecht absteigenden Schlangen-Kiihler verbunden, an 
den sich zwei hintereinander geschaltete, mit fliissiger Luft gekiihlte Vorlagen 
anschlossen. Bei allmahlicher Steigerung der Badtemperatur auf ISOO wurde 
unter 14 mm Druck iin Laufe von 6 Stdn. ein Destillat erhalten. Beim 
Fraktionieren desselben, zunachst unter normalem, dann unter vermindertem 
Druck, ging nach dein Abdestillieren des Athers und Diathylamins ein Vorlauf 
(2.0 g) iiber, der von 112-118~/14 mni und eine Hauptfraktion ( S . j  g ) ,  die 
konstant bei 11S0/14 iiini siedete. Die Destillate hatten einen amin-artigen 
Geruch ; doch war die analysierte Hauptfraktion nach mehrmaliger Destillation 
frei von Stickstoff. 

L -J 

4.857 mg Sbst.: 10.36j g CO,, 4.520 g H,O. 

Die $thosylgruppen-Bestimmung nach Zeise 1 gab einen vie1 zu geringen Wert, 
weil eine fliichtige Substanz, wahrscheinlich iithylather. abgespalten worden war, die 
sich der Einwirkung der Jodwasserstoffsaure entzogen hatte. Erst nachdem 3 Stdn. mit 
Jodwasserstoffsaure im geschlossenen Rohr auf 1 3 0 O  erhitzt worden war, wurden nach 
dem Einbringen des Rohr-Inhaltes in die Ze ise 1- Apparatur unter Zuhilfenahme e k e s  
C0,-Stromes annahernd stimmende halysenzahlen erhalten, nus denen sich eindeutig 
ergibt, dal3 die Substanz 7 Athoxylgruppen enthalt : 

0.1132 g Sbst.: o. j"Io g AgJ. - 7C,H,O. 
iMolekular~e:~~iclits-Bestimmung (ebullioskopisch) : 0.3180 g Sbst. in 15.9s g Benzol: 

MoL-Gew. Ber. 3j2, gef. j j r .  

C,,H,,O, (352.3). Ber. C 57.91, H 10.30. Gef. C jS .20 ,  H IO..+Z 

Ber. S 5 . j .  gef. S8.3. 

A = 0.1~. 

H e p t  a a t h o s y - p r o p a n  ist eine schwach ather-artig riechende Fliissig- 
keit, die in Wasser schwer loslich und in &her; Alkohol, Methanol, Chloro- 
form, Benzol und Petrolather leicht loslich ist. Beini Erhitzen bis auf zooo 
ist es bestandig und spaltet auch niit Magnesium, das mit Jod und &ueck- 
silberchlorid aktiviert worden war, bei zoo0 keinen Alkohol ab. Gegeniiber 
waBrigen, alkalischen Losungen ist es selbst beim Erwarmen indifferent, doch 
wird es durch verd. Salzsaure oder Schwefelsaure schon bei Zimnier- 
Temperatur zunachst zu einer aldehyd-artig riechenden Substanz, wahr- 
scheinlich Mes ox a1 a lde  h y ds au re  - a t  h yles t e r , verseift . 

Umwandlung von H e p t a a t h o s y - p r o p a n  i n  Tar t ronsaure .  
1.5 g Heptaathosy-propan wurde niit 5 ccni konz. Salzsame I j Stdn. bei 

Zimmer-Temperatur aufbewahrt und noch Stde. auf dem Wasserbade er- 
wairmt. Dann wurde init starker Natronlauge alkalisch gemacht und wieder 
15 Stdn. stehen gelassen. Nach dein Ansauern niit Essigsaure wurde rnit 
essigsatirem Phenyl -hydraz in  versetzt, Stde. auf 5oo erwarmt und nach 
dein Erkalten ausgeathert. Hierdurch werden geringe Beimengungen von 
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Glyosylsaure  entfernt. Die wailhige, filtrierte L6sung erwarmte inan dann 
fast Zuni Sieden und versetzte init einer gleichfalls heiWen, wafsrigen I3 ar i  um- 
chlor i  d-LGsung, so lange, als sich noch ein Niederschlag bildetel*). Dieser 
wurde nach dem Absitzen auf dein Wasserbade filtriert und iiiit heiflem Wasser 
ausgewaschen (1.20 g oder 72.5(;/0 d. Th.). 

Zur -1nalqse wiirde l i s  ziir (:el~ichtskotist:iii~ itii ~akiiiim-Trockenappnrat bei I 10'' 

Eetrocktict. Die Bariiiml,estiinmiiti!: fiab einen aii f  clas Bariumsalz der ' l 'artronskiire 
stimnieiideti IT-ert: 

Ber. B:L .j3.79. Gef. Ba j j .80 .  0.200./ gSl>st.: 0.18S7 g BaSO,. - C,I~,C),B:L (255.42). 

Der Notgenieinschaft  d e r  Deutschei i  Wissenschaf t  sprechen wir 
iiir ihre Unterstutzung unseren verbindlichsten Dank aus. 

106. J o s e f P i r s c h : Mischungen sterisch gleichartiger Verbindungen 
mit verschiedenen Liganden als Losungsmittel fiir Mikro-Niolekular- 
gewichts-Bestimmungen nach der Methode der molaren Schmelz- 

punkts-Erniedrigung . 
[.liis d. Pharn1azeut.-diem. Uni\-ersitats-I,aborat. in JVien.1 

(Eingegangen am I. MSrz 1933.) 

In der irn letzten Berichte-Heft l) erschienenen Abhandlung wtiide iiber 
Llnweiidmig von Mischungen der Diastereomeren B o r n  y lbr  o mi d - I s o born  y 1.- 
b ro mi d als LGsungsmittel fur Mikro-Molekulargemichts-Bestiniinungen nach 
tler Methode der molaren Schmelzpunkts-Erniedrigung berichtet. Dabei 
konnte Linter anderem festgestellt werden, daB die Grofle der Molardepreision 
bei den einzelnen Losungsmittel-Gemischen sich nach der einfachen Mischungs- 
regel aus der GroBe der Molardepressionen und aus dem molar-prozentuellen 
Mischungs-Verhaltnis der beiden reinen Losungsmittel-Koniponenten er- 
rxhnen lafit. 

Es ist nunmehr von Wichtigkeit, die bisher experimentell gefundenen 
Ergebnisse, ganz besonders die dabei beobachtete Addi t i  vi t a t  der molaren 
Schmelzpunkts-Erniedrigung bei Losungsniittel-Gemischen, durch weitere 
Beispiele zu erganzen und zu stiitzen. Aus dieseni Grunde zog ich die sterisch 
gleichartigen T7erbindungen Bornylchlor id  und Bornylbromid  in den 
Kreis meinei- Untersuchung, weil bei diesen Stoffen iiifolge weitgehender h a -  
logien dieselben Ergebnisse wie bei den Diastereomeren Bornylbromid-Iso- 
bornylbromid zu erwarten waren. Auch der groBe Unterschied der molaren 
Schmelzpunkts-Erniedrigungen fur Bornylchlorid, E = 46.5 2) ,  wie fur Bornyl- 
bromid, B = 67.4I). war entscheidend, die cberpriifung der bisherigen Be- 
iunde gerade bei diesem Korperpaare durchzufiihren. SchlieBlich war fur die 
-luswahl dieser beiden Stoffe noch der Umstand inaogebend, da13 bei diesen 
1-erbindungen keine Gleichgewichts-Uinlagerungen in die Iso-Reih: bei den 
hier gegebenen Bedingungen sich geltend machen, wie solche bei Isobornyl- 
bromid(ch1orid) in Camphen-Bromhydratjchlorhydrat) nach den Unter- 
suchungen von Meerwein3) gegeben sind. 

12) \-er:,.l. I ' i nne r ,  B .  18, 7jr L ~ Y 8 . j - .  
' )  Pirscl i ,  B. 66, 349 1193.31. '1 I ' irsch,  13. 6.5, S O L ,  1839 
") Meern-eit i ,  R .  .54, 181.j ;191o', 3.5, 2,joo - 1 9 ~ 2 ~ ;  X.  43.5, 174 -~ 

[152;:. 


