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Durch Untersuchung der Hartungsreaktion von polyreaktiven Phenolen
mit Hexa unter Erfassung der fliichtigen Hértungsprodukte und durch
entsprechende Modellversuche mit Phenolen, die nur eine reaktions-
fahige Kernstelle aufweisen, konnten 4. Zinkel und Mitarbeiter zeigen,
dal} bei diesen Hirtungsprozessen primér N-haltige Produkte entstehen,
in denen Phenolkerne durch Dimethylen-aminobriicken verkniipft sind.

So liefert das asymmetrische m-Xylenol (I) beim Erhitzen mit Hexa
im Rohr 2,2-Dioxy-3,5,3",6"-tetramethyl-dibenzylamin (II). Bei der
thermischen Hértung entsteht aus dieser Verbindung unter Abspaltung
von Ammoniak, Methylamin und Mesitol stickstofffreies Tetramethyl-
xanthen. Hirtet man unter Zusatz von m-Xylenol (I), so bildet sich
unter Entbindung von Ammoniak 2,2'-Dioxy-3,5,3',5'-tetramethyl-
diphenylmethan.

Weniger eindeutig waren die Ergebnisse der Versuchsreihe mit dem
2,6-Dimethylphenol (IIT). Dieses liefert beim Erhitzen mit geringen
Mengen Hexa ein schon kristallisiertes Reaktionsprodukt, das einen
hohen Gehalt an Stickstoff aufweist. Durch Behandeln mit Schwefel-
siure bzw. mit HEssigsdureanhydrid und Schwefelsdure tritt eine Spaltung
dieser Verbindung unter Bildung gut kristallisierender Produkte ein, die
Zinke und Pucher® auf Grund der Ergebnisse der Elementaranalysen

1 A. Zinke, F. Hanus und H. Pichelmayer, Mh. Chem. 78, 311 (1947). —
A. Zinke und St. Pucher, Mh. Chem. 79, 26 (1948).
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als Derivate des 4,4'-Dioxy-3,5,3",5"-tetramethyl-dibenzylamins ansahen.
Die genannten Autoren betonen aber in ihrer Verdffentlichung, dafl diese
Auffassung nicht einwandfrei gesichert sei.

Zinke und Pucher' stellten fiir das primér entstehende, stickstoff-
reiche Reaktionsprodukt die vorldufige Formel IV auf. Eine Verbindung
dieser Art konnte sich durch Vereinigung von 3 Mol. Xylenol III mit
1 Mol. Hexa unter Aufspaltung des Hexaringes bilden. Die Analysen-
resultate stimmen aber mit dieser Annahme wenig befriedigend iiberein.

Die Aufklirung der Zusammensetzung und der Struktur des stick-
stoffreichen Kondensationsproduktes scheint uns aber fiir die Kenntnis
des Hartungsprozesses von Phenolen mit Hexa von ausschlaggebender
Bedeutung zu sein. Wir hielten es daher fiir notwendig, die Versuche
von Zinke und Pucher nachzupriifen und sie durch weiteres experimentelles
Material zu erginzen. Wie wir zunichst feststellen konnten, entsteht
die stickstoffreiche Verbindung nicht nur beim trockenen Erhitzen von
Hexa mit m-Xylenol III, sondern auch bei der Einwirkung der Kompo-
nenten in Losungsmitteln, wie siedendem Xylenol. Die sorgfiltig ge-
reinigte Verbindung wurde neuerdings analysiert. Besonders die Werte
der Stickstoffbestimmungen zeigen, daB das Produkt stickstoffreicher
sein mul, als der Formel IV von Zinke und Pucher entspricht. Die
Analysenwerte fithrten uns zur Annahme, daB in der stickstoffreichen
Verbindung ein Additionsprodukt VI eines Trioxy-hexamethyl-tri-
benzylamins (V, R = H) mit Hexa vorliegt. Mit dieser Auffassung stimmt
auch iiberein, daf die Verbindung mit Salicylsiure und konz. Schwefel-
sdure die fir Hexa charakteristische, karminrote Fiarbung? gibt. Auch
die Ergebnisse unserer Untersuchungen der Umsetzungsprodukte sprechen
fiir sie.

Wie frither erwihnt, tritt beim Kochen des stickstoffreichen Konden-
sationsproduktes mit verd. Schwefelsiure eine Zersetzung unter Ab-
spaltung von Formaldehyd und Ammoniak ein. Beim Erkalten scheiden
sich aus der Reaktionsflissigkeit weile Nadeln eines schwefelsauren
Salzes aus, das der Analyse nach dem schwefelsauren Salz eines Trioxy-
hexamethyl-tribenzylamins (Va) entspricht. Das Salz kristallisiert
mit 1 Mol. Kristallwasser, das durch Trocknen im Vakuum {iiber
Phosphorpentoxyd bei 100° entfernt werden kann. Durch Kochen des
schwefelsauren Salzes mit Essigsiureanhydrid im Uberschuf3 und Schiitteln
der erkalteten Losung mit wiBriger Natriumkarbonatlgsung iRt sich
eine Acetylverbindung gewinnen, die durch Umkristallisieren aus verd.
Alkohol in schénen weiflen Plittchen mit dem Schmp. 143 bis 144°
erhalten wird. Sie ist mit der von Zinke und Puchert beschriebenen

2 P. Carles, Chem. Zbl. 1916 I1, 111.
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identisch, der hohere Schmelzpunkt zeigt aber, daB sie nunmehr in
reinerem Zustande vorliegt. In kalter wiliriger Natronlauge ist sie un-
16slich, ihre Analysenwerte stimmen mit den fir ein Triacetyltrioxy-
hexamethyl-tribenzylamin (Vb) berechneten gut iiberein.

Durch Umsetzung des schwefelsauren Salzes mit wélriger Barium-
nitratlosung bzw. mit Pikrinsdure konnten wir ein salpetersaures Salz bzw.
ein Pikrat darstellen, deren Analysen ebenfalls bestdtigen, daf sie Derivate
eines Trioxy-hexamethyl-tribenzylamins (Ve und Vd) sind. Leider
gelang es bisher nicht, die freie Base in reinem Zustand zu erhalten.
Um aber ihre Struktur zu sichern, stellten wir sie auf folgendem Wege
synthetisch dar. Das Pseudochlorid VII wurde in Losung in Benzol
mit trockenem Ammoniak — in Analogie zu #hnlichen Synthesen K. v.
Awwers® — umgesetzt. Das erhaltene Rohprodukt, das wir bisher auch
nicht zur Kristallisation bringen konnten, gibt aber mit Hexa ein stick-
stoffreiches, schon kristallisierendes Additionsprodukt, das sich durch
seinen Schmelzpunkt, den Mischschmelzpunkt, durch die Kristallform
und die Eigenschaften als identisch erwies mit der durch Erhitzen von
m-Xylenol 11T mit Hexa entstehenden Verbindung VI. Durch Schiitteln
mit verd. Schwefelsdure wird es in das oben beschriebene schwefelsaure
Salz Va verwandelt. Auch die durch Neutralisieren einer wéifrigen Losung
des oben beschriebenen schwefelsauren Salzes Va mit Natriumbikarbonat
erhiltliche freie Base V (R = H) gibt beim Behandeln mit walBriger
Hexalosung das stickstoffreiche Additionsprodukt (VI) wieder. Die
Ergebnisse dieser Versuche beweisen demnach die Richtigkeit unserer
Annahme, dal das stickstoffreiche Kondensationsprodukt des viz.
m-Xylenols ITI mit Hexa eine Additionsverbindung VI des Trioxy-
hexamethyl-tribenzylamins V (R = H) mit Hexa ist.

Mit diesem Ergebnis ist aber der frither erhaltene Befund, daBl das
stickstoffreiche Reaktionsprodukt aus Xylenol III und Hexa beim
Kochen mit verd. Schwefelsiure 3 Mol. Ammoniak abspaltet, nicht
vereinbar. Neuerlich sorgfiltig durchgefihrte Bestimmungen zeigen
aber, daB der seinerzeit erhaltene Wert nicht zutrifft. Beim Kochen
mit verd. Schwefelsiure werden in Ubereinstimmung mit der neuen
Formel VI 4 Mol. Ammoniak unter Bildung von Vb abgespalten.

Diese Feststellungen sind fiir die Deutung des Ablaufes des Hartungs-
prozesses von Phenolen mit Hexa von einiger Wichtigkeit. Wie Zinke
und Mitarbeiter zeigen konnten, bilden sich bei der Hartung von Phenolen
mit Hexa in einer Primérreaktion zunichst stickstoffhaltige Kondensations-
produkte. Durch die Ergebnisse der Arbeiten von Zinke und Pucher
und durch die von uns nunmehr erfolgte Aufklirung der Struktur des
stickstoffreichen Kondensationsproduktes von m-Xylenol IIT mit Hexa

3 Liebigs Ann. Chem. 344, 93 (1906).
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scheint erwiesen, daf} die stickstoffhaltigen Primé’nrprodukte der Hértung
von Phenolen mit Hexa Dibenzyl- bzw. Tribenzyl-aminobriicken ent-
halten miissen. Diese Zwischenprodukte entsprechen den bei der Hirtung
von Resolen als primédre Reaktionsprodukte auftretenden Polybenzyl-
dthern.t Ahnlich wie sich bei diesen die o- und die p-stindigen
reaktiven Kernstellen verschieden verhalten, diirfte dies auch bei der
Hirtung mit Hexa der Fall sein. Die zum phenolischen Hydroxyl
o-stindigen reaktiven Kernstellen scheinen mit Hexa vorwiegend unter
Ausbildung von Dibenzyl-aminoketten zu reagieren, wihrend offenbar
die p-Stellung sich vorwiegend unter Ausbildung von Tribenzylamino-
briicken umsetzt. Die Dimethylen-aminobriicken scheinen auch be-
standiger zu sein als die Trimethylen-aminobriicken.

Diese Resultate unserer Untersuchungen stehen in Ubereinstimmung
mit den Ergebunissen einiger schon in der Literatur vorliegenden Arbeiten.
So haben J. C. Duff und E.J. Bills® durch Umsetzung des p-Nitro-
phenols mit Hexa in wilriger Losung und nachtrigliche Reduktion
des primiren Reaktionsproduktes ein Diaminodioxydibenzylamin er-
halten. Taddae Shono® erhielt bei Umsetzung von Phenol mit Form-
aldehyd und Ammoniak bei 50° das 2,2’-Dioxydibenzylamin. D. Marotta
und M. E. Alessandrini® isolierten aus den Umsetzungsprodukten von
p-Naphthol mit Hexa in essigsaurem Medium ein Trioxytrinaphthyl-
trimethylamin. Im dbrigen zeigen auch die Arbeiten von Dufff und
Mitarbeitern, dall der Angriff von Phenolen an den Methylenbriicken
des Hexas erfolgt. Diese Autoren beniitzen diese Reaktion zur Darstellung
von 0-Oxyaldehyden auf dem Weg itber primér sich bildende Azomethine.

Nach den Untersuchungen von Zinke und Hanus' entstehen aus
den stickstoffhaltigen Zwischenprodukten der Hexahéirtung durch
weiteres Erhitzen mit Phenolen stickstofffreie Endprodukte. Wie
Zinke und Pucher gezeigt haben, ist diese Reaktion beim Dibenzyl-
amin JI verbunden mit einer Abspaltung des Stickstoffs in Form
von Ammoniak und Ausbildung einer Methylenbriicke. Das von
uns aus Xylenol IIT und Hexa isolierte Tribenzylamino-derivat V,
R = H, miifte in dhnlicher Weise reagieren, wenn die Auffassung zu-
treffen soll, daBl in den stickstofffreien, durch Hirtung mit Hexa dar-
gestellten Harzen die Phenolkerne ausschlieBlich durch Methylenbriicken
verkniipft sind. Um diese Auffassung zu priifen, fithrten wir einige
diesbeziigliche Versuche durch. Da wir die Tribenzylaminbase V, R = H,
bisher in reinem Zustand nicht isolieren konnten, fithrten wir die Ver-
suche in der Weise durch, daBl wir eine innige Mischung des schwefel-

4 A. Zinke und E. Ziegler, Wiener Chemiker-Ztg. 47, 151 (1944).
5 J. chem. Soec. London 1934, 1305.

§ Chem. Zbl. 1929 II, 1543.

7 Chem. Zbl. 19321, 1787.
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sauren Salzes (V b) mit der berechneten Menge Natriumcarbonat fiir
sich bzw. mit der dreifachmolaren Menge vic. m-Xylenol (III) erhitzten.
Die Ergebnisse dieser Versuche stehen mit unseren Voraussagen in Ein-
klang. Beim Erhitzen eines innigen Gemenges des Salzes Vb mit der
berechneten Menge wasserfreiem Natriumecarbonat bildet sich unter
Abspaltung von Methylamin und vielleicht auch von Mesitol oder viec.
m-Xylenol III die Diphenylmethanverbindung VIII. Die Ausbeuten
sind in diesem Falle allerdings m&Big, die Diphenylmethanverbindung
ist schwer zu reinigen, da firbende Nebenprodukte beigemengt sind.
Wie zu erwarten, verlduft die Reaktion unter Zusatz der dreifachmolaren
Menge vic. m-Xylenols ITT wesentlich glatter. Die Ausbeute an Diphenyl-
methanderivat VIII ist dann befriedigend. Diese Befunde beweisen
wohl einwandfrei, daB das Tribenzylamin V, R = H, bei der weiteren
Hiartung fiir sich oder besonders gut mit der entsprechenden Menge
Xylenol III unter Ausbildung von Methylenbriicken und Abspaltung
von Methylamin oder Ammoniak weiter reagiert. Damit stimmt auch
iiberein, daBl sich, wie Zinke und Ziegler® zeigten, beim Erhitzen von
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vie. m-Xylenol IIT mit Hexa im Verhiltnis 5:1,8 in der Bombe auf
160° direkt das Diphenylmethanderivat VIII bildet.

Durch die von uns erhaltenen Ergebnisse diirfte der Verlauf der
Hértungsreaktion von Phenolen mit Hexa aufgeklirt sein. Bei der
Hexahdrtung bilden sich, wie zusammenfassend nochmals gesagt werden
soll, zunéchst stickstoffhaltige Zwischenprodukte, bei denen die Phenol-
bausteine durch Dimethylamino- bzw. Trimethylenamino-briicken ver-
bunden sind (IX). Bei Anwendung geniigender Mengen Phenol und
Einhaltung entsprechender Temperaturen entstehen stickstofffreie Harze.
Diese Sekundérreaktion erfolgt unter Abspaltung des Stickstoffs als
Ammoniak bzw. Methylamin und Aushildung von Methylenbriicken.
Die ausgehirteten Harze sind demmnach Produkte, in denen die Ver-
kniipfung der Phenolkerne, wenn man von Nebenreaktionen absieht,
ausschlieBlich durch Methylene erfolgt.

Durch Hértung mit Hexa gewonnene Harze und Hartungsprodukte
von Resolen miissen sich demnach im Bauprinzip unterscheiden, denn
bei der Hértung von Resolen sind, wie die Arbeiten von H.wv. Buler
und Mitarbeitern, von K. Hulfzsch und von A.Zinke* und Mitarbeitern
beweisen, mehrere verschiedene Sekundirreaktionen moglich.

Daher bilden sich bei letzteren nicht nur Methylenbriicken aus, die
Verkniipfung der Phenolkerne kann auch in anderer Art erfolgen.

Experimenteller Teil.

Kondensationsprodukt VI

A. Aus 2,6-Dimethylphenol (111) und Hexa. 2 g Dimethylphenol (11I)
wurden mit 4,5 g Hexa verrieben, wobei eine gelbliche Masse von honig-
artiger Konsistenz entsteht. Die Mischung wurde im Olbad 2 bis 3 Stunden
auf 120 bis 130° (Badtemp.) erhitzt. Die erkaltete, feste Schmelze wurde
mit etwa 200 ccom Wasser zur Entfernung von nicht in Reaktion ge-
tretenem Hexa verrieben und das Unlosliche nach dem Trocknen ab-
wechselnd aus Alkohol und Toluol umkristallisiert. Weile derbe Kristalle,
Schmp. 177,56 bis 178,5° (u. Braunfarbung).

Oy H,s0,N; (559,73). Ber. C 70,81, H 8,10, N 12,51.
Gef. C 70,70, 70,98, H 8,20, 7,98, N 12,53, 12,69.

Die gleiche Verbindung entsteht bei 1- bis 2stiindigem Kochen von 0,45 g
Dimethylphenol (IIT) mit 1 g Hexa in 5 cem Xylol. Die Ldsung fiarbt sich
gelb, es entweicht Ammoniak und Methylamin. Beim Erkalten scheidet
sich das Kondensationsprodukt in weiBen Kristallen ab, die, wie friher
angegeben, gereinigt werden koénnen. Durch Kochen mit verd. Schwefel-
séure bildet sich unter Abspaltung von Ammoniak und Formaldehyd das
schwefelsaure Salz Va, das sich beim Erkalten der Fliissigkeit in weiflen
Nadeln abscheidet.
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B. Aus dem Pseudochlorid VII durch Einwirkung von Ammoniak.
0,05 g 4-Oxy-3,5-dimethylbenzylalkohol werden in 2 bis 3 cem Benzol
gelést und durch Einleiten von Chlorwasserstoff bis zur Sattigung in
das Pseudochlorid (VII) verwandelt.

Die Losung wurde durch ein trockenes Filter filtriert und zur Ent-
fernung des Chlorwasserstoffs im Vak. zuniichst auf ein Drittel des
Volumens eingeengt. Dann wurde in die mit 50 cem Benzol verdiinnte
Losung unter hiufigem Schitteln trockenes Ammoniakgas eingeleitet,
wobei sich als Nebenprodukt etwas Chinonmethid abscheidet. Durch
Lstiindiges Schiitteln der filtrierten und mit Schwefelsdure versetzten
Fliissigkeit schied sich das oben erwithnte schwefelsaure Salz (V a) ab,
das durch Umbkristallisieren aus mit verd. Schwefelsiiure angesiuertem
Wasser in weilen Nadeln vom Schmp. 181 bis 182° erhalten wurde.

Analyse des bei 100° im Vak. tber P,0; getrockneten Salzes Va:
0,,Hy0,NS (517,62). Ber. C 62,65, H 6,81, N 2,71.
Gef. C 63,00, H 6,79, N 2,83.

Zur Gewinnung des synthetischen Kondensationsproduktes VI
wurden 2,5 g des nach Vorschrift B gewonnenen Sulfats in Wasser gelost
und mit Natriumbicarbonatlosung bis zur Abscheidung der freien Base V,
R = H (weiBe amorphe Fillung), versetzt. Der Niederschlag wurde
in Alkohol gelost und eine Logsung von 0,8 g Hexa in Wasser zugefiigt.
Nach etwa lstiindigem Stehen schieden sich weile, thombische Kristalle
ab, die durch Umbkristallisieren aus siedendem Toluol gereinigt wurden.
Der Schmp. des so gewonnenen Produktes lag bei 178°, Der Mischschmp.
mit der nach A dargestellten Verbindung zeigte keine Depression.

C. Riickverwandlung der aus dem schwefelsauren Salz — dargestellt
nach der Vorschrift A — gewonnenen Base in das Additionsprodukt VI.

lg des schwefelsauren Salzes vom Versuch A wurde wie unter B
beschrieben, in wiBriger Losung mit Natriumbicarbonatiosung versetzt
und die freie Base abgeschieden. Die alkohol. Lisung wurde mit einem
kleinen UberschuBl einer wiBrigen Hexalosung versetzt und die nach
Istiindigem Stehen abgeschiedenen weillen, rhombischen Kristalle durch
Umkristallisieren aus Toluol gereinigt. Schmp. und Mischschmp. mit
dem Produkt vom Versuch A: 178°.

Oy H,,0,N, (559,73). Ber. N 12,51, Gef. N 12,43.

Hirtung der Tribenzylaminbase V, R = H.

1. Durch Erhitzen fiir sich, 1g des schwefelsauren Salzes V a wurde
mit der berechneten Menge wasserfreiem Natriumearbonat (0,205 g)
innig verrieben und die Mischung 4 bis 5 Stunden im Olbad auf 160
bis 170° (Badtemp.) erhitzt. Es entweicht Ammoniak und Methylamin.
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Die braungelbe, beim Abkiihlen feste Schmelze wurde zur Reinigung
mehrmals aus siedendem Benzol umkristallisiert. Kleine, fast weille
Kristdllchen mit dem Schmp. 175°. Der Mischschmp. mit reinem
4.4’ Dioxy-3,5,3',6-tetramethyldiphenylmethan (VIII) zeigte keine De-
pression.

2. Durch Erhitzen mit Dimethylphenol I11. Eine innige Mischung
von 1 g des schwefelsauren Salzes V a mit 0,205 g wasserfreiem Natrium-
carbonat und 0,708 g 2,6-Dimethylphenol wurde im Rohr 2 Stunden
auf 160° erhitzt. Durch Umkristallisieren des Reaktionsproduktes auns
siedendem Benzol wurden weiBie Kristalle mit dem Schmp. 175° erhalten.
Der Mischschmp. mit der Diphenylmethanverbindung VIII ergab keine
Depression.

C,;H,,0,. Ber. C 79,68, H 7,81, Gef. C 79,63, H 7,88.

Schwefelsaures Salz des Trioxy-hexamethyl-tribenzylamins (V a). Zur
Darstellung dieses Salzes wurden 0,5 g der Verbindung VI mit 200 cem
verd. Schwefelsiure 1 Stunde zum Sieden erhitzt, wobei Ammoniak
und Formaldehyd abgespalten werden. Beim Erkalten der heif} filtrierten
Lésung scheiden sich lange weile Nadeln ab, die durch Umkristallisieren
aus mit Schwefelsiure angesiuertem Wasser gereinigt wurden. Schmp.
181 bis 182° u. Braunfirbung. Das an der Luft getrocknete Salz enthilt
1 Mol. Kristallwasser.

CpH,:0,N8 + 1 H,G. Ber. H,0 4,96. Gef. HyO 4,77.
Analyse der bei 100° im Vak. iiber P,0; getrockneten Substanz:
Cy, H;0,NS8. Ber. C 62,65, H 6,82, N 2,71.
Gef. C 62,66, H 6,86, N 2,81.

Das bei der Darstellung des schwefelsauren Salzes abgespaltene Ammoniak
wurde quantitativ in einer Mikro-Kjeldahl-Apparatur bhestinamt.
6,218 mg Substanz verbrauchten 4,455 cem n/100 ILCl,

7,738 mg Substanz verbrauchten 5,49 ccm n/100 HCL
C,5H,;0,N;. Ber. (fir 4 NH,). 12,18, Gef. 12,20, 12,08.

Triacetat des 4,4’ ,4"-Trioxy.3,5,3,58,3",5" -hexamethyl-tribenzylamins
(Vb). 0,5g des schwefelsauren Salzes Va wurden mit 15 com frisch
destilliertem Essigséiureanhydrid und einem Tropfen konz. Schwefel-
siure unter RickfluB 1 Stunde zum Sieden erhitzt. Die dunkelgelb
gefirbte Losung wird nach dem Erkalten mit Wasser versetzt und durch
Zugabe von festem Natriumcarbonat neutralisiert. Die Acetylverbindung
schied sich in weiBen Flocken aus und wurde durch wiederholtes Um-
kristallisieren aus siedendem Alkohol gereinigt. WeiBe Plittchen,
Schmp. 143°.

Oy H,,0N (545,65). Ber. C 72,63, H 7,20, N 2,57.
Gef. C 72,56, H 7,43, N 2,67.
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Salpetersaures Salz der Tribenzylaminbase Ve. Eine wiBrige Losung
von 1,9 g des schwefelsauren Salzes Va wurde mit der dquimolaren Menge
einer Bariumnitratlésung tropfenweise unter Schiitteln versetzt. Aus der
kurz aufgekochten und filtrierten Lésung schieden sich beim Erkalten weifle
Kristéllchen ab, die nach mehrmaligem Umbkristallisieren aus Wasser bei
171 bis 172° (Rotlichfarbung der Schmelze) schimelzen.

CyrH, OGN, (482,56). Ber. C 67,20, H 7,10, N 5,80.
Gef. C 66,43, H 7,00, N 5,96.

Pikrinsdureverbindung (Vd) der Tribenzylaminbase: V, R=H. FKine
willrige Losung von 0,5 g des schwefelsauren Salzes Va wurde mit einer
wélrigen Pikrinsiurelésung versetzt; es fiel ein feinkristalliner, gelber Nieder-
schlag aus. Zur Reinigung wurde die Verbindung aus siedendem Benzol
umbkristallisiert. Gelbe, derbe Kristalle, die sich ober 100° zersetzen. Die
bei méfliger Temp. getrocknete Verbindung enthilt, wie die Analyse zeigt,
1 Mol. Kristallbenzol, das wegen der leichten Zersetzbarkeit nicht entfernt
werden kann.

Oy Hys0,0N, + CH, (726,36). Ber. C 64,43, H 5,83, N 7,72.
Gef. C 64,10, H 5,87, N 7,91.
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