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pH-Abhiingigkeit der Reaktionswege bei der basenkatalysierten
Fragmentierung von Aryl-benzoyl-diimiden

Aus dem Organisch-Chemischen Institut der Universitit Heidelberg

(Eingegangen am 9. November 1966)

Durch basenkatalysierte Spaltung von Aryl-benzoyl-diimiden wird intermedidr ein Aryldiimid
(3) freigesetzt, das je nach der Basen-Konzentration anionisch zu einem Aryl-Anion oder
radikalisch zu einem Aryl-Radikal zerfillt. Durch Umsetzung in O-deuteriertem Alkohol
konnte gezeigt werden, daB der anionische Zerfall bei einer Alkoholat-Konzentration >0.05m
merklich, bei >1.5m ausschlieBlich eintritt.

Die &thylat-katalysierte Fragmentierung von [2-Brom-phenyl]-benzoyl-diimid (1)
fiihrt zu Dehydrobenzol 2, dessen Entstehung auf die intermediire Bildung des 2-
Brom-phenyl-Anions (2) zuriickzufiihren ist.

N=N-C-CgHj ZHSOO ©ia
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2 wird unter diesen Bedingungen iiberwiegend zu Brombenzol protoniert. Anderer-
seits zeigten Cohen und Nicholson®, daB Phenyl-benzoyl-diimid im schwach al-
kalischen oder schwach sauren Gebiet eine Fragmentierung erleidet, die zu Phenyl-
Radikalen fuhrt. Eine Verzweigung der Reaktionswege zwischen einem radikalischen
und einem anionischen Zerfall findet wahrscheinlich auf der Stufe des Aryldiimids (3)
statt®,

1) 1V, Mitteil.: R. W. Hoffmann und K. R. Eicken, Chem. Ber. 100, 1465 (1967), vorstehend.
2) R. W. Hoffmann, Chem. Ber. 97, 2772 (1964).

3} 8. G. Cohen und J. Nicholson, J. org. Chemistry 30, 1162 (1965); J. Nicholson und S. G.
Cohen, J. Amer. chem. Soc. 88, 2247 (1966).

4) D.J. Cram und J, S. Bradshaw, J. Amer. chem. Soc. 85, 1108 (1963).
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Denn analog zur Gewinnung von Phenyldiimid durch Decarboxylierung von
Benzolazocarboxylat> sollte auch bei der basenkatalysierten Spaltung eines Aryl-
benzoyl-diimids ein Aryldiimid (3) entstehen. Phenyldiimid zerfillt rasch bei pH-
Werten >99, vermutlich iiber 4 zu einem Aryl-Anion. Im Neutralbereich erleidet
es einen viel schnelleren Zerfall, sobald Spuren Sauerstoff zugegen sind6). Dies macht
eine Radikalkettenreaktion3 iiber 5 und ein Phenyl-Radikal wahrscheinlich. Um
Aryl-benzoyl-diimide als Quelle sowohl fiir Aryl-Anionen als auch fiir Aryl-Radikale
einsetzen zu konnen, war es wiinschenswert, den Bereich beider Reaktionstypen ab-
zugrenzen.

Die Fragmentierung von [4-Chlor-phenyl}-benzoyl-diimid (6)

Unsere Vérsuche nahmen ihren Ausgang von folgender Beobachtung: Unter Be-
dingungen, bei denen 1 zu Benzoesiure-dthylester, Stickstoff und Brombenzol in
jeweils um 809 liegenden Ausbeuten gespalten wurde?, ergab die Fragmentierung
von [4-Chlor-phenyl]-benzoyl-diimid (6) mit methanol. Natriummethylat-Losung
nach 2 Minuten nur 47 %, Benzoesdure-methylester, 53 9; Stickstoff und 389, Chlor-
benzol. Durch Chromatographie erhielt man die restliche Substanz als farbloses
Pulver vom Zers.-P. 105—108°. Dieses wandelte sich durch Umkristallisieren in 8
vom Zers.-P. 174—176° um, das mit einem aus N-[4-Chlor-phenyl]-N’-benzoyl-
hydrazin und Formaldehyd gewonnenen Priparat identisch war.

Cl—@—l}I-NH—COCsH5
CI—QN=N- COCgH; 01-©—N—NH- COCgH; CHy
En0H 01—®—N-NH— COCeH;

6 7 8

Wir vermuteten deswegen, dafl es sich bei der mit 409, Ausbeute zunichst an-
fallenden Substanz vom Zers.-P. 105 —108° um die Verbindung 7 handelt, deren leich-
ter Ubergang in 87 verstindlich ist. Wahrscheinlich wird bei der baseninitiierten
Spaltung von 6 zunichst das 4-Chlor-phenyldiimid (9) freigesetzt, das in einer Ra-
dikalkettenreaktion zerf4llt:

5) E. M. Kosower und P. C. Huang, J. Amer. chem. Soc. 87, 4645 (1965).

6) E. M. Kosower und P. C. Huang, Abstract S. 53, 152nd Meeting, Amer. chem. Soc.,
New York 1966.

7 H. Hellmann und G. Opitz, a-Aminoalkylierung, S. 7, Verlag Chemie GmbH, Weinheim
1960.
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Schritt (3), die Bildung des 4-Chlor-phenyl-Radikals und Schritt (4), die Abstraktion
des a-stindigen Wasserstoffs aus Methanol® bediirfen keiner weiteren Bemerkung.
Schritt (5) stiitzt sich auf folgende Uberlegungen: Aus der Kinetik der basenkata-
lysierten Zersetzung von 6, die an Hand der Stickstoff-Entwicklung verfolgt wurde9,
ergibt sich, daB der geschwindigkeitsbestimmende Schritt vor der Stufe 9 liegt. 9 mufl
demnach unter diesen Bedingungen eine reaktive Zwischenstufe sein, deren Stationir-
konzentration verschwindend klein ist. Folglich ist eine Reaktionskette, die nur aus
den Schritten (3) und (4) besteht, unwahrscheinlich, denn dann miiite das sicher
kurzlebige Hydroxymethylen-Radikal (11) mit dem in minimaler Konzentration vor-
liegenden 9 reagieren. Die einzige Verbindung, die 11 in nennenswerter Konzentration
antrifft, und mit der es reagieren kann, ist das Ausgangsmaterial 6. Durch Addition
von 11 an 6 resultiert dann das stabilere Radikal 12, das schlieBlich mit 9 nach Glei-
chung (6) die Reaktionskette fortsetzt und zur Bildung von 7 fiihrt. Da weiterhin die
Kinetik der Stickstoff-Entwicklung bei der basenkatalysierten Zersetzung von 6 iiber
einen weiten Bereich der Versuchsbedingungen stets pseudo-erster Ordnung in 6 ist9,
verlangt die Tatsache, daB3 nur 509, Stickstoff entbunden werden, daB pro zerfallendes
Molekiil 6 bzw. 9 je ein weiteres Molekiil 6 in einer raschen Folgereaktion ohne Ab-
spaltung von Stickstoff verbraucht wird. Dies geschieht in Schritt (5).

Es sei aber betont, daB trotz des entstehenden geschlossenen Bildes Schritt (5)
bislang rein spekulativ ist. Ein Reaktionsschema, das eine mit dem Zerfall von 9
gekoppelte Umwandlung eines Molekiils 6 in N-[4-Chlor-phenyl]-N’-benzoyl-hydrazin
vorsieht, wire gleichermaBen mit der Kinetik im Einklang und kdnnte bei gleichzeitiger
Bildung von Formaldehyd ebenfalls zur Entstehung von 7 fiihren.

Abgrenzung des radikalischen und anionischen Zerfalls bei der Fragmentierung
von [4-Chlor-phenyl]-benzoyl-diimid (6)

Obwohl nun anionischer als auch radikalischer Zerfall von 9 jeweils zu Chlorbenzol
fithren, bietet Gleichung (4) die Moglichkeit, zwischen beiden Reaktionswegen zu
unterscheiden. Fiihrt man namlich die Zersetzung von 6 in O-deuteriertem Alkohol

8) W.H. Urry, F. W. Stacey. E. S. Huyser und O, O, Juveland, J. Amer. chem. Soc. 76, 450
(1954).
9) R. W. Hoffmann, unverdffentlicht.
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aus, so miiite der radikalische Zerfall von 9 nach Gleichung (4) undeuteriertes Chlor-
benzol liefern. Ein Reaktionsablauf iiber das 4-Chlor-phenyl-Anion sollte hingegen
4-Deutero-chlorbenzol ergeben.

Die Wiederholung der Fragmentierung von 6 in Athanol-OD fiihrte zu Chlorbenzol,
das einen Deuteriumgehalt von 25 %; aufwies. Dies zeigt, daB unter diesen Bedingungen
— die Losung ist 0.08 m an Natriuméithylat — bereits ein Viertel von 9 anionisch zum
4-Chlor-phenyl-Anion zerfillt.

Die Vorstellung, dal3 die Reaktionsverzweigung zwischen anionischem und radi-
kalischem Zerfall auf der Stufe 3 bzw. 9 einsetzt, verlangt, daBB bei hoherer Basen-
Konzentration Weg (1) stirker hervortritt, bei geringerer Basen-Konzentration Weg (2)
entsprechend iiberwiegt.

Um dies zu priifen, wurde 6 bei unterschiedlichen Basen-Konzentrationen in O-
deuteriertem Alkohol fragmentiert. Dazu waren groBere Mengen an deuteriertem
Alkohol nétig, die sich rasch und vorteilhaft durch Hydrolyse von Tetraalkylsilicat
mit schwerem Wasser gewinnen lieBen, wobei beide Deuterium-Atome des schweren
Wassers ausgeniitzt wurden. Eine verwandte Methode zur Gewinnung O-deuterierter
Alkohole durch Deuterolyse von Kohlensidureestern10 ist im Vergleich dazu erheblich
zeitraubender.

Der Deuterium-Gehalt des bei der Fragmentierung von 6 erhaltenen Chlorbenzols
ist in Tab. 1 als Funktion der Basen-Konzentration aufgefiithrt. Daraus wird deutlich,
dafB in der Tat im Neutralen der radikalische Zerfall von 6 iiberwiegt, wiahrend mit
zunchmender Basen-Konzentration der anionische Zerfall immer mehr an Bedeutung
gewinnt.

Tab. 1. Deuterium-Gehalt des bei der Fragmentierung von 6
in Methanol-OD erhaltenen Chlorbenzols

° -
anM(;)Il;ljgil;}a de{itg:'?er:?es Versuchsbedingungen
Chlorbenzol
10-8 7 Fragmentierung katalysiert durch 0.03 m Imidazol
0.2 58 benzol. Lésung von 6 in die Base getropft
0.8 70 benzol. L8sung von 6 in die Base getropft
0.8 51 6 in Substanz in die Base gegeben

Der Anteil eines radikalischen Zerfalls bei der Fragmentierung von [2-Brom-
phenyl]-benzoyl-diimid (1)

Diese Befunde konnen moglicherweise eine Modifizierung in der Interpretation
fritherer Untersuchungen2.11,12) verlangen, die die Erzeugung des 2-Brom-phenyl-
Anions (2) iiber Aryldiimide zum Gegenstand hatten (s. S. 1474). Denn diese Unter-
suchungen wurden im allgemeinen bei einer Basen-Konzentration von 0.08 m vor-
genommen, bei der im Prinzip anionischer und radikalischer Zerfall von 3 nebeneinan-

10) 4. Streitwieser jr., L. Verbit und P. Stang, J. org. Chemistry 29, 3706 (1964).
11) R, W. Hoffmann, Chem. Ber. 97, 2763 (1964).
12) R. W. Hoffmann, Chem. Ber. 98, 222 (1965).
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der moglich sind. Im Neutralen sollte der Zerfall des 2-Brom-phenyldiimids iiber-
wiegend iiber das 2-Brom-phenyl-Radikal laufen. Da unter diesen Bedingungen keine
Folgeprodukte des Dehydrobenzols beobachtet wurden!?), ist das 2-Brom-phenyl-
Radikal kein Vorlaufer fiir Dehydrobenzol, wohl aber fiihrt es zu Brombenzol. Wenn
also bei der basenkatalysierten Fragmentierung von 1 ein Teil des Brombenzols auf
radikalischem Wege entstanden ist, dann wiren die gefundenen Konkurrenzkonstan-
ten fiir die Protonierung und die Halogenid-Abspaltung aus 2 nur als obere Grenz-
werte zu betrachten.

Um hier Klarheit zu schaffen, wiederholten wir die Fragmentierung von 12 in
Athanol-OD. Dabei war die Stickstoff-Entwicklung erheblich langsamer als in Athanol-
OH. Ein derartiger Losungsmittel-Isotopeneffekt wurde auch bei der Fragmentierung
von 6 beobachtet, wo kcy,on/kcr,op Zu 2—3 bestimmt wurde9.

Uber die Ausbeuten und iiber den Deuterierungsgrad des erhaltenen Brombenzols
bei diesem Versuch und bei Fragmentierungen bei hdheren Basen-Konzentrationen
gibt Tab. 2 AufschluB. In ihr sind auBlerdem die Ergebnisse analoger Untersuchungen
iber die Fragmentierung von 13 und 14 zusammengefaft.

G
=N-C-O-COCHj N=N-CO;CpHs
o
Br Br
13 14

Tab. 2. Fragmentierung von 2-Brom-benzolazo-Verbindungen in Athanol-OD (95 + 2% D)
und in Athanol-OH. Reaktionstemperatur jeweils wie bei den fritheren Untersuchungen 2.11)

Nr.  Substrat Ll?'qsitxtl;lgs- K%;S;:n- % N2 CGEJSBr rig fll;tgjs % Br® Phe;'l etol
tration grad % °
12) 12l C;HsOH 0.08 88 88 — 7 2
2 1) C;Hs0D 0.08 41 23 29 — —
3 10 C,Hs0D 0.35 98 86 89 — —
4 19 C2HsOD 1.5 95 — 94 11 1.5
511) 132) C;HsOH 0.08 65 82 — 8 7
6 132 C;Hs;0D 0.08 68 69 61 -
7 13v) C,HsOD 0.28 100 — 78 — —
8 130 C;H;0D 1.5 99 88 94 10 6
911) 142) C,H;OH 0.08 72 76 — 7 3
10 142} C;Hs0D 0.08 72 40 3 — —
11 145} C,HsOD 1.5 22 13 67 — —

a 35 n};Mol Substrat in Athanol-OD vorgelegt, dazu die entsprechende Menge dthanol. Natriuméthylat-Losung
gegeben. .
b) Natriumithylat in Athanol-OD vorgelegt, dazu 3.5 mMol Substrat in Substanz gegeben.

Bei der Fragmentierung von 14 fillt auf, daB sie in Athanol-OD (Versuch 10)
wesentlich uniibersichtlicher als in Athanol-OH (Versuch 9) verlduft. Bei erhohter
Basen-Konzentration sind im Versuch 11 die Brombenzol- und Stickstoff-Ausbeuten
unbefriedigend.
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Ebenso bleiben bei Versuch 2 die Stickstoff- und Brombenzol-Ausbeuten erheblich
gegentiiber der sonst gleich durchgefiihrten Fragmentierung in Athanol-OH (Versuch 1)
zuriick. In Athanol-OD stellt sich das alte Bild der Stickstoff- und Brombenzol-Aus-
beute erst bei erhdhter Basen-Konzentration ein (Versuch 3 und 4). Ein dhnliches Bild
findet man bei der Fragmentierung von 13 (Versuche 5—8). Bei Versuch 4 und 8
beweist der Deuterierungsgrad des erhaltenen Brombenzols, dal alles Brombenzol
iiber 2 entstanden ist. Errechnet man aus der Bromid-Ausbeute des Versuches 8 die
Konkurrenzkonstante fiir die Protonierung und die Bromid-Abspaltung aus 2, so
liegt der Wert mit 8.8 innerhalb der Werte, die frither!? in Athanol-OH bestimmt
wurden. Er stimmt auch mit der seither von Bunnet: und Happer13 in Methanol be-
stimmten Konkurrenzkonstante von 7.8 gut tiberein.

Das erlaubt die Folgerung, daB bei den fritheren Untersuchungen 2.11.12) zufillig
Bedingungen gewihlt wurden, die die Zersetzung des 2-Brom-phenyldiimids weit-
gehend iiber das 2-Brom-phenyl-Anion (2) laufen lieBen. Auch das AusmaB einer
radikalischen Spaltung IiBt sich fiir diese Versuche abschitzen. Sowoh! die Stickstoff-
als auch die Brombenzol-Ausbeuten sind ein MaB fiir das Verhéltnis, in dem die Wege
(1) und (2) (s. S. 1475) beschritten werden, wenn man annimmt, daB bei radikalischem
Ablauf der Reaktion nach Gleichung (5) stets eine dquivalente Menge des Ausgangs-
materials anderweitig gebunden wird. Der Anteil eines radikalischen Reaktionsab-
laufes 148t sich aber sicherer iiber die Bromid-Ausbeute bestimmen, denn Bromid wird
nur aus dem 2-Brom-phenyl-Anion (2), nicht aber aus dem 2-Brom-phenyl-Radikal
gebildet. Versuche 4 und 8 zeigen, daB} bei volligem Reaktionsablauf iber 2 10—11%
Bromid freigesetzt werden. Vergleicht man damit die in Athanol-OH erhaltene Aus-
beute von 7—89; (Versuche 1 und 5), so sieht man, dafl dabei etwa 20—309%; der
Reaktion nicht iiber 2, demnach wahrscheinlich iiber das 2-Brom-phenyl-Radikal
verlaufen sind.

Eine andere Tatsache verdient hier aber noch besonderes Augenmerk: Der Uber-
gang von Athanol-OH zu Athanol-OD als Losungsmittel erlaubt zwar beim Zerfall
von 3 in Athanol-OD das Durchlaufen der Wege (1) und (2) (s. S. 1475) genau fest-
zustellen. Andererseits verindert der Wechsel von Athanol-OH zu Athanol-OD auch
das Verhiltnis, in dem die Wege (1) und (2) beschritten werden. Denn, wie oben ange-
deutet, entspricht ein Versuch in Athanol-OD erst bei einer mindestens viermal gréBe-
ren Basen-Konzentration einem Versuch in Athanol-OH. In Athanol-OD ist also
das Verhiltnis der Wege (1) und (2) bei gleicher Basen-Konzentration deutlich zugun-
sten von Weg (2) verschoben. Dies rmag teilweise darauf beruhen, daB in Athanol-OD
3 N-deuteriert anfillt und eine schwichere Siure als 3 in Athanol-OH ist 14, weswegen
der anionische Zerfall in Athanol-OD eine hohere Basen-Konzentration erfordert.
Doch bleibt die Natur und auch die GroBe dieses Losungsmittel-Isotopeneffektes
vorldufig noch im Dunkeln.

13} J. F. Bunnett und D. A. R. Happer, J. org. Chemistry 31, 2369 (1966).

14) R. P. Bell, The Proton in Chemistry, S. 188, Cornell University Press, Ithaca N. Y. 1959.
E. M. Kosower (persénl. Mitteil. vom 20. 12. 1966) fand weiterhin, daB die bimolekulare
basenkatalysierte Zersetzung von Phenyldiimid-ND 3 —4mal langsamer als die von Phe-
nyldiimid-NH verliuft.
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Dem Fonds der Chemischen Industrie und der Deutschen Forschungsgemeinschaft danken wir
fiir die Foérderung dieser Untersuchung. Herrn C. Wiinsche gilt unser Dank fiir die zahlreichen
massenspektrometrischen Bestimmungen.

Beschreibung der Versuche!®

1) Fragmentierung von [4-Chlor-phenyl]-benzoyl-diimid (6): Auf Zugabe von 1.75ccm
1 m methanolischer Natriummethylat-Losung zu 850 mg (3.6 mMol) 616) in 30 ccm absol. Me-
thanol wurden in 2 Min. unter Entfirbung 53 % Stickstoff freigesetzt. Man filtrierte von 20 mg
ockergelben Nadeln ab (Schmp. 181—183°, mdglicherweise 4.4’-Dichlor-azobenzol) und riihrte
in 400 ccm Eiswasser ein. Nach 5maligem Ausschiitteln mit je 50 ccm Ather wurden die
Extrakte iiber Calciumchlorid getrocknet und iiber eine 40-cm-Vigreux-Kolonne eingeengt.
Die gaschromatographische Untersuchung (2-m-Siule mit Silikonfett, 100°, nach 6 Min.
mit 10°/Min. auf 160°, 30ccm N,/Min.) zeigte die Anwesenheit von 38 %, Chlorbenzol und von
47, Benzoesdure-methylester an.

Nach der Zersetzung von 2.00 g (8.2 mMol) 6 in 125 ccm absol. Methanol mit 1 ccm 1 m
Natriummethylat-Losung wurde die Reaktionsldsung an 20 g Silicagel fixiert und mit Chloro-
form/Methanol-Gemischen iiber eine S#ule von 370 g Silicagel chromatographiert. Als
Hauptmenge erhielt man 930 mg (40 %) einer kristallinen Substanz vom Zers.-P. 105—108°,77,
aus der sich durch zweimaliges Umkristallisieren aus Athanol Bis-/ a-(4-chlor-phenyl)-B-ben-
zoyl-hydrazino]-methan (8) vom Zers.-P. 174—176° gewinnen lie§3.

Ca7H22C12N4O; (505.4) Ber. C64.16 H 4.39 C114.03 N 11.09
Gef. C64.19 H 4.61 Cl14.19 N 10.75

Mol.-Gew. 503 (osmometr. in Aceton)

2) Bis-[a-(4-chlor-phenyl)-B-benzoyl-hydrazinoj-methan (8): Man lieB eine Ldsung von
980 mg (4.0 mMol) N-/4-Chlor-phenyl]-N'’-benzoyl-hydrazin16), 186 mg 40-proz. wiflr. Form-
aldehyd-Lésung (2.5 mMol) und 3 Tropfen 0.1 m Natriummethylat-Losung in 10 ccm Me-
thanol 3 Tage stehen. Nach Abziehen des L&sungsmittels und Digerieren mit wenig Benzol
verblieben 725 mg (71%) 8 vom Zers.-P. 167—170°, aus Athanol Zers.-P. 178—181°. Das
Produkt war mit dem oben erhaltenen nach IR-Spektrum und Misch-Schmp. identisch.

3) Methanol-OD: 291 g (1.9 Mol) Tetramethylsilicat wurden mit einer Spatelspitze f-
Naphthalin-sulfonsdure unter Rithren auf 70° erwirmt. Dazu tropfte man wihrend 30 Min.
50 g (2.5 Mol) Deuteriumoxid. Man kochte noch 1 Stde. unter Riickflul und destillierte dann
aus dem erhaltenen Gel das Methanol-OD liber eine 40-cm-Vigreux-Kolonneab: 138 g (84%).

Athanol-OD 1iBt sich analog in 80—85-proz. Ausb. gewinnen. Der Deuterium-Gehalt
wurde IR-spektroskopisch zu 95 + 2% bestimmt.

4) Fragmentierung in Alkohol-OD: Die Reaktion wurde in folgenden Varianten durchge-
fihrt: a) Zu 3.5—5 mMol der Azoverbindung, gelost in so viel Alkohol, daB die Losung
0.1—0.2 m war, gab man auf einmal unter Riihren die konz. Natriumalkoholat-Losung.
b) Eine Lésung von 3—5 mMol der Azoverbindung in 2—3 ccm Benzol wurde unter Riithren
zu so viel vorgelegter Natriumalkoholat-L8sung getropft, daB eine Substrat-Konzentration
von 0.1—0.2 m resultierte. ¢} 3—5 mMol Azoverbindung wurden in einem Zweischenkelrohr
mit 25 ccm Natriumalkoholat-L3sung unter intensivem Rithren vereinigt.

15) Alle Schmelzpunktsangaben sind korrigiert.
16) G. Ponzio und G. Charrier, Gazz. chim. ital. 39 I, 633 (1909).
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Die Stickstoff-Entwicklung wurde mittels einer Gasburette verfolgt. Nach beendeter
Reaktion wurde in 400 ccm Eiswasser eingeriihrt und mit Smal 50 ccm Ather ausgeschiittelt.
Wenn notig, wurde das freigesetzte Bromid in der wiBr. Phase wie frither 2,11) bestimmt. Die
dther. Phase wurde {iber Calciumchlorid getrocknet und iiber eine 40-cm-Vigreux-Kolonne
eingeengt. Wenn gewiinscht, wurde die Ausb. der fliichtigen Produkte gaschromatographisch,
wie unter 1) bzw. friiher2,11), beschrieben, bestimmt. Dann wurden 2 ccm Phenetol zugesetzt,
um bei der folgenden Destillation die kleinen Mengen an Halogenbenzol mit iiberzutreiben.
Letzteres wurde aus dem Destillat durch priparative Gaschromatographie (6-m-Siule mit
Silikongummi SE 30, 170°, 200 ccm He/Min.) abgetrennt und massenspektrometr. auf seinen
Deuterium-Gehalt untersucht. Weitere Einzelheiten sind in Tab. 1 und Tab. 2 aufgefiihrt.

[475/66]



