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hitzen iiber verscliiedene Zu-ischenstiifcn hinweg das enthaltene Trimethylainin abgibt 
und in einen Alu m i n i u m w a s s e r s  tof  f der Rruttozusamniensetzung AlH, iibergeht. 
Dieser illuminiuini~asserstoff besitzt nicht die nach der Stellung im Periodensystcm 
zwischen (RH,), und (GaH,), zii erwartende Molekulargro0e (AlH,),, sondern (AlH,)=, ist 
also polymer urid deshalb zum Unterschied vom gasforniigen Diboraii und fliissigen 
Digallan fest und nichtfliichtig (,,Poly-aluan"). 

Fur die Durchfiihrung der Versuche standen uns Mittel und Einrich- 
tungen der Deu t schen  Forschungsgemeinschaf t ,  des R e i c h s a m t s  
f iir W i r t sc  h af t s a u  s b a u , der Miinc hener  Univer  si  t a t sge sellsc h af t 
und der E i n h u n d e r t j a h r s t i f t u u g  der  Un ive r s i t a t  Miinchen zur Ver- 
fiigung. Wir danken auch an dieser Stelle herzlichst fur die gewahrte Unter- 
stiitzung. 

272. R o b e r t S c h w a r z : Die pyrogene Synthese aromatischer 
Kohlenwasserstoffe. 

[Aus d .  Cheni. Insti tut  d.  1-niversitat Konigsberg/Pr.] 
(Eingegangen am 9. Dezember 1942.) 

Wahrend den1 Menschen von der Natur in reichlichster Menge aliphatische 
und auch ringformige gesattigte Kohlenwasserstoffe (Methane und Cyclo- 
hexane oder Naphthene) in Form des Erdols geliefert werden, ist er betreffs 
der Aromaten, des Benzols und seiner Homologen fast volistandig auf kiinst- 
liche Erzeugung angewiesen. Die in geringer Menge in einigen Erdolen 
Rumaniens, Galiziens und Borneos vorkonimenden aromatischen Kohlen- 
wasserstoffe spielen keine bedeutende Rolle. Nach wie vor sind Tee r  und 
Gas, wie sie bei der Verkokung der Steinkohle anfallen, die einzigen praktisch 
bedeutungsvollen Quellen fur cyclische Kohlenwasserstoffe, wobei man sich 
gegenwartig halten muB, daB in ihnen auch nur ein wenige Prozent betragender 
Anteil an Benzol und Toluol vorhanden ist. Die einfachsten Aroniaten sind 
es aber, die heute besonders hegehrt sind, Benzol und Toluol als Atisgangs- 
stoffe zahlreicher aromatischer \'erbindungen und als Komponenten des 
Motortreibstoffs, das Toluol ferner als Grundlage eines der wichtigsten 
Sprengstoffe, des Trinitrotoluols oder ,,Trotyls", und das Styrol als Material 
fur die aus den Polystyrolen gehildeten Kunstharze. 

Wenn wir nun heute in der Lage sind, durch Hochdruckhydrierung und 
durch die Synthese nach Fischer -Tropsch  bedeutende Mengen von Benzin- 
kohlenwasserstoffen als Erganzung oder Ersatz der natiirlichen Erdolparaffine 
darzustellen, so mu13 der Wunsch wach werden, auch fur die Synthese aroma- 
tischer Kohlenwasserstoffe ein okononiisches synthetisches Yerfahren zu he- 
sitzen. 

Bereits im Jahre 1858 hat M. Ber the lo t l )  den prinzipiellen Weg hierzu 
gewiesen, als er fand, daB viele aliphatische Verbindungen, inshesondere das 
Acetylen, beim Durchleiten durch gliihende Rohren in aromatische Kohlen- 
wasserstoffe umgewandelt werden. Diese wichtige Erkenntnis ist fast ein 
halbes Jahrhundert wenig beachtet geblieben. Erst im Jahre 1912 griff 

l) Conipt. rend. Acad. Sciences 111, 471 [1890]; Jahresber. iiber die Fortschritte 
d .  Chemie 1866. 516; Ann. Chim. Physique [4] 9, 446, 469 [1666]; 12, 54, 64 [1867]; 
A. 1Q, 273 [1866]. 
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R. Meyer?)  die pyrogene Kondensation des Acetylens erneut an und wies 
in ausgetlehnten Versuchen nach, daB nian aus Acetylen allein und in Mischung 
niit Amnioniak und Schwefelwasserstoff iiher 30 aromatische uiid hetero- 
cyclische I'erhindungen erhalteri konne, so daU der -4cetylenteer eine dem 
Steinkohlenteer sehr ahnliche Zusammensetzung aufweise. Die 'l'eerausbeute 
betrug bei den \rersucheii R. Meyers  ini giinstigsten Falle 60% vom Gewicht 
des Acetylens. Es iibern-ogen aber, da im besten Falle etwa 20% des Teer- 
gewichts an  Benzol erhalten werden konnten und insbesondere Toluol und 
Styrol ganz zuriicktraten, die praktisch weniger erwiinschten hoherkonden- 
sierten Kohlenwasserstoffe \vie Naphthalin und Anthracen. 

Ein Jahrzehnt spater, in1 Jahre 1923, veroffentlichte N. Zel insky3)  eine 
Vntersuchung iiber die ,,Kontakt-k'ondensatioii" des Acetylens. Seine Ver- 
suche, bei denen er erstnialig einen Katalysator, nanilich aktivierte Holz- 
kohle bei der Acetylenkondeiisation in Anwenclung brachte, gingen von dem 
Gedanken aus, dal3 Druckerhohung den miter Volumenverminderung ver- 
laufendeii KondensationsprozeW giinstig heeinflussen miisse. Da aber das 
-4cetylen schon bei geringer Steigerung des Drucks eine erhohte Explosivitat 
zeigt, wollte er den direkten Druck durch einen indirekten ersetzen, d. h. die 
Kondensation in Gegenwart eines stark porosen Korpers vornehmen, in dessen 
Capillarsysteni lokale Druckerhijhung zu erwarten war. Die Ergebnisse 
Z e l i n s k y s  weichen in der Tat  von denen K. Meyers  in giinstigeiii Sinne ab. 
Die Ausheute an Benzol konnte auf 35% gesteigert werden. Der Gehalt an 
T o l ~ o l  betrug nicht iiber 40/,, der an p-Xylol 0.4%. Styrol wurde zmar nach- 
gewiesen, seine Menge aber nicht ermittelt. Benierkenswert ist, da13 Z e l i n s k y  
schon damals den Gedanken einer Benzinsynthese aus Xcetyleri liatte und ihn 
dadurch verwirklichte, darj er das Leichtol seines Acetylenteers iiber Nickel 
hydrierte und so ein Gemenge cyclischer Kohlenwasserstoffe mit iiberwie- 
gendem Cyclohexangehalt voni Sdp. 70-11Oo erhielt. 

Bei deni hohen Energieaufwand, den die Darstellung des Calciuincarbids 
erfordert, wird zweifellos die Benzolsynthese aus Acetylen nienials ein okono- 
niisches Verfahren werden konnen. Wohl aber korinte dieses Ziel erreichbar 
sein, wenn erstens wertvolle uxid auch auf anderem Wege nicht leicht darstell- 
bare aromatische Kohlenwasserstoffe in erhohteni AusniaW gewonnen werden 
kiinnten und das Renzol sozusageri als Nebenprodukt entstiinde, wenn zmeitens 
das Acetylen nicht aus Calciumcarbid, sondern aus einexn energiearnien billigen 
Material (also beispielsweise ails Methan oder Xthylen) hergestellt werden 
wiirde . 

Uni zunaclist den ersten Teil dieser E'orderung z ~ i  klaren, wurden Versuche 
unternommen, die darauf hinzielten, die Pyrolyse des Acetylens in Richtung 
auf eine erhohte Renzol-, Toluol- und Styrolausheute zii lenken. Hierzu war 
es erforderlich, die ~'ersuchsbedingurigen in verschiedensten Richtungen zu 
variieren, den EinfldJ von Teniperatur, Druck, Stromungsgeschwindigkeit und 
Fremdgas zii untersuclien und die Wirkungsweise verschiedenartiger Kataly- 
satoren ZLI erproben. \-on besontlerer Wichtigkeit schien es auch, eine 
Apparatur zii verwenden, die es ini Gegensatz zii den bisher stets beniitzten 
, gliihenden Rohren" gestatten wiirde, die stark endothermen uiid daher 
unbestandigen Verbindungen nioglichst bald nach ihrer Bildung den1 Einflurj 

: lol8];  53, 1261 !1920j. 
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der Warme zii entziehen und so Zersetzung und .weitergehende Kondensationen 
zu verhindern. 

Was den letzten Punkt betrifft, so hat sich bei ahnlich gelagerten Fallen 
das Prinzip der heiokalten Rohre von St .  Claire-Devi l le  oftmals bewahrt. 
Ich selbst machte davon erstmalig in Form einer von mir als ,,Abschreckrohr" 
bezeichneten Apparatur Gebrauch, als es sich darum handelte, hohere Silicium- 
chloride aus dem Tetrachlorid auf thermischem Wege dar~ustel len~) .  Der ini 
Abschreckrohr erzielte gute Erfolg, der seinen Ausdruck in der Auffindung 
eines ungewohnlich langkettigen Chlorids der Forniel Si,oC1,2 - des hochst- 
molekularen und langkettigsten Gebildes der anorganischen Chemie iiber- 
haupt - fand, fiihrte dazu, diesen Apparat auch fur pyrogene Studien an 
Kohlenstoffverbindungen zu verwenden 5) .  

Das urspriinglich aus Kupfer gebaute mehrfach modifizierte Abschreck- 
rohr nahm schlie13lich in Form eines Quarzglasgerates eine ebenso einfach zu 
handhabende wie betriebssichere Ausfiihrungsform an. Die Heizung erfolgt 
durch einen zentrisch gefiihrten Silitstab mit Stromzufiihrungen aus V2A- 
Stahl. Die wassergekiihlte Innenwand des Ofens liegt von dem gliihenden 
Silitstab nur 14.5 mm entfernt, so da13 also in dem Gasraum ein bedeutender 
'I'emperatursprung herrscht . 

Fiihrt man die Pyrolyse des Acetylens in dieser Apparatur bei einer 
Stabtemperatur von etwa 6000 durch, so erhalt man ganz ahnliche Ergebnisse 
wie die oben erwahnten alteren Autoren. Das unverdiinnte Gas gab bei einer 
Stromungsgeschwindigkeit von 4 IIStde. und einer Stabtemperatur von GOOo 
die gute Gesamtausbeute von 62%, doch bestanden nur 10% des Teeres aus 
Benzol. Der Mittel- und Schwerolanteil betrug 89%. Eine Verdiinnung des 
Acetylens mit Wasserstoff im Verhaltnis 1 : 1 zeitigte bei gleicher Stromungs- 
geschwindigkeit des Acetylens einen Anstieg des Renzols auf 36% und ein 
Absinken der Mittel- und Schwerolfraktion auf 63%. Diese Ausbeutezahlen 
stehen den von Zel insky  erhaltenen sehr nahe. 

Das Absinken des Mittelolwerts bei Verdiinnung rnit einem Fremdgas ist 
offenbar so zu deuten, daB die reaktionsfahigen Molekiile weniger oft zusammen- 
sto13en und daher die Bildung komplizierterer hoherer Kohlenwasserstoffe in 
den Hintergrund tritt. Die primaren Reaktionsprodukte werden durch Kon- 
densation an der kalten Wand den Sekundarreaktionen entzogen. Dieser 
Anschauung entsprechend mii13te unter stark vermindertem Druck die Aus- 
beute an Reaktionsprodukten iiberhaupt und im besonderen an hoheren 
Kohlenwasserstoffen stark zuriickgehen. Dies ist in der Tat der Fall, wie ein 
Versuch mit reinem Acetylen, das unter einem Druck von GO mm stand, zeigte. 
Bei ihm wurden iiberhaupt nur.3.7yo der eingesetzten Acetylenmenge zu fliissigen 
Reaktionsprodukten unigesetzt und in ihnen war das Verhaltnis von Leichtol 
zum Mittelol nach 13 : 1 (gegeniiber 1 : 8 bei Normaldruck) verschoben. Wegen 
der absolut schlechten Ausbeuten kommt freilich ein Arbeiten unter ver- 
niindertem Druck praktisch nicht in Betracht, wohl la& sich aber ein ahnlicher 
Effekt durch den Zusatz eines indifferenten Frenidgases erzielen. Als solches 
wurde bei spateren Versuchen nieist Kohlendioxyd verwendet. Dieses Gas 
erwies sich in der Tat als indifferent. Eine theoretisch denkbare Reaktion 
des Xohlendioxyds mit Acetylen, die zur Rildung von Propiolsaure oder 

-___ 
4, R.  S c h w a r z  u. H. J Ieckbach ,  Ztschr. anorgan. allgeni. Chem. 232, 241 [1937:. 
5 ,  R.  S c h w a r z  11. D. P f lugmac l i e r ,  Journ. prakt. Chem. [2] 166. 205 [1940]; 

158, 1 [1941]; 161, 137 [1942]. 
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Acetylendicarbonsaure hatte fiihren konnen, wurde nicht beobachtet. Der fur 
die spateren Versuche mit Katalysatoren als Vergleich heranzuziehende Grund- 
versuch niit Acetylen und Kohlendioxyd ini gleichen Volunienverhaltnis bei 
einer Stroniungsgeschwindigkeit von je 4 ZIStde. und einer Temperatur von 
6000, ergab 1)ei befriedigend rekonstruierbaren Zahlen eine Gesamtausbeute 
von 43%. I)er l'eer bestand aus 40% Benzol, 2.3% Toluol, 1.0% Xylol, 
104 Styrol und 52y0 Nittel- und Schwerol. 

Uni den E i n f l u B  v o n  K a t a l y s a t o r e n  auf die Pyrolyse des Acetylens 
zu studieren, wurde der Innenraum des Abschreckrohres niit Bimsstein- 
stiicken gefiillt. Auf den Bimsstein wurden damsdie  verschiedenen Kontakt- 
substanzen aufgetragen. Schon der Bimsstein selbst als Katalysatortrager 
zeitigt einen im Sinne der Problenistellung giinstigen Effekt. Zwar sinkt bei 
den1 in seiner Wirkungsweise stark veranderten gefiillten Abschreckrohr die 
Gesamtausbeute ah, sie betragt nur noch rund 250,(,, dafiir aber erhalt der Teer 
eine giinstigere Zusammensetzung. Die hochsiedenden Anteile sinken auf etwa 
350/:, das Benzol steigt auf 57%, die Styrolnienge auf 4y0, zeigt also eine Ver- 
vierfachung gegeniiber deni Grundversuch. Die Toluolmengen bleiben die- 
selben. 

Bei der Auswahl der Katalysatoren ist man naturgemal.3, wie nieist in 
derartigen Fallen, auf reine Empirie angewiesen. Es wvurde eine sehr groBe Zahl 
von Stoffen und Stoffklassen erprobt, wobei sich ergab, daB manche einen 
ungiinstigen, manche einen giinstigen Einflufl auf den Reaktionsveriauf 
ausiibten, 

Als unbrauchbar erwiesen sich solche Metallverbindungen, die leicht zuiii 
Element reduziert oder zuni Carbid umgewandelt werden und dann eine 
katalytische Zersetzung des Acetylens unter erheblicker RuBbildung bewirkten, 
so z. B. Nickel, Cadmium und Mangan, die in Form ihrer Carbonate zur An- 
wendung kainen. Eine ungiinstige Wirkung hatten ferner Zinkcarbonat und 
Chromoxyd, sei es allein oder in  Mischung mit Erdalkalicarbonaten. Aus den1 
Rahinen fie1 hier nur das recht giinstig wirkende Gemisch Bariumcarbonat- 
Zinkcarbonat, das uns erstinalig die bedeutende Erhohung der Styrolausbeute 
auf 7% bescherte und die Toluolausbeute auf 5% steigerte. Dieser Effekt 
diirfte freilich iin wesentlichen auf Rechnung des Bariunicarbonats gehen, 
das schon fur sich allein einen recht giinstigen EinfluW hat. Das gleiche gilt 
fiir Kaliunicarbonat und gefalltes Aluminiunioxyd. 

Das Optimum wurde niit V a n a d i n p e n t  o x y d  erreicht, dessen Anwesen- 
heit folgende Zusaniniensetzung des l'eers zur Folge hatte:  Benzol  66%, 
T o l ~ i o l  8%, X y l o l  2%, S t y r o l  7%. 

Grundversuch (A) und Optimalversuch (0) sind der Ubersichtlichkeit 
halber in der nachstehenden Tafel noch einnial nebeneinarider gestellt. I n  
ihr befinden sich in Zeile 3 und 4 die auf absolute Werte, d. h. auf Prozente 
des eingesetzten Acetylens umgerechneten Zahlen, die inan fur ein objektives 
LTrteil benotigt, da ja die Gesamtausbeuten an Teer bei den beiden Versuchs- 
reihen verschieden hoch, und zwar ungiinstiger beim katalysierten Versuch 
liegen. Aus den Absolutzahlen ergibt sich mithin eine Verdoppelung der 
Toluol- und eine Verdreifachung der Styrol-AusEeute, wobei freilich zii 
beriicksichtigen ist, daf3 das nichtumgesetzte Acetylen in den ProzeW zuriick- 
gefiihrt und erfaBt werden kann, so daB schlieWlich doch iin Endeffekt eine 
bedeutende Uberlegenheit des katalysierten Versuchs zu "age tri t t .  
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Tafel 1. 

Toluol Xylol Styroi Schwer..l 
Gesamt- Mittel- und 
ausbeute l’ersuch 

A 43.7 40.4 2.3 1 .o 1.4 52.3 
0 26.4 66.2 7.9 2.0 6.S 9.1 

A - 17.7 1 .o 0.5 0.6 ’ 22.9 
0 - 18.0 2.0 0.5 l.s 2.4 

Nachdem bisher nur von den am starksten interessierenden Kohlenwasser- 
stoffen der Fraktionen zwischen 75O und 150° die Rede gewesen ist, sollen 
nun einige Angaben uber die Zusammensetzung der niedrigeren und hoheren 
Fraktionen folgen. 

Was zunachst die tiefsiedenderi Anteile angeht, so wurden bei der Frak- 
tionierung Destillate vom Sdp. 20-250 und 36--40° erhalten. Ihre Charakteri- 
sierung erfolgte durch Dampfdichtebestimmungen und Analyse der Brom- 
Additionsprodukte. Hierdurch wurden sie als Methylpl len (Sdp. 19O) und 
I sopren  (Sdp. 360) erkannt. Ihre Menge lag zwischen 1 und 3%. Mit diesen 
beiden Kohlenwasserstoffen wurden erstmalig im Acetylenteer a l i p h a t  ische 
ungesattigte Verbindungen ermittelt. Zu ihnen gesellt sich noch, wie durch 
eine Raman-Spetralanalyse, die Hr. J. Goubeau ,  Gottingen, durchfiihrte, 
festgestellt wurde, das 2 .3-Dimethyl -butad ien ,  das mit dem Sdp. 69.5O 
in die Benzolfraktion gehort und in ihr gefunden wurde. 

Von hoher siedenden Kohlenwasserstoffen wurde in den auf das Styrol 
folgenden Fraktionen Me si  t yle  n , I nd e n , m -D i vi  n y 1- be  nz ol  (dieses durch 
das Raman-Spektrum), D ipheny l  und F luoren ,  in der Hauptsache selbst- 
verstandlich das stets in gro13eren Mengen anfallende N a p h t h a l i n  festgestellt. 

Nachdem durch diese Versuche festgestellt ist, da13 es mit geeigneter 
Ofenkonstruktion und hei Anwendung wirksamer Katalysatoren moglich ist, 
wertvolle aromatische Kohlenwasserstoffe in bedeutend besserer Ausbeute als 
bisher zu gewinnen, erhebt sich, wie schon ohen angedeutet, die zweite Frage 
nach einer okonomischeren Darstellungsweise des Acetylens. 

In  Amerika und Rumanien, wo die Natur selbst Erdgase, die aus Pa ra f f in -  
kohlenwassers tof fen ,  wie Methan, kthan, Propan, hestehen, zur Ver- 
fiigung stellt, fuhrt man eine pyrogene Umwandlung dieser Kohlenwasserstoffe 
zum Acetylen durch. Nach 0. Nicodemuss) ahnelt das Verfahren der he- 
kannten Schonherrschen Stickoxydsynthese im elektrischen Lichtbogen. In  
heiden Fallen besteht zwischen Bildung und Zerfall ein Gleichgewicht, das 
eingefroren werden mu13, d. h. das bei hoher Temperatur gebildete Acetylen 
mu13 schnell aus der Reaktionszone herausgefuhrt und abgekiihlt werden. Bei 
Beniitzung des elektrischen Lichtbogens als Heizquelle sol1 je nach dem 
Ausgangsgas hierbei ein 15- bis 30-proz. Acetylen erhalten werden. Da nun 
auch in Deutschland in den Kokereien und bei der Benzinherstellung niedere 
Paraffinkohlenwasserstoffe abfallen, ware die Moglichkeit der Acetylen- 
gewinnung auf diesem Wege auch bei uns gegeben. Jedoch ist auch bei diesem 
Prinzip infolge des aiizuwendenden Lichtbogens ein sehr hoher elektrischer 
Energieaufwand notwendig und das Verfahren offenbar durchaus noch nicht 
okonomisch. 

Ein technisch ebenfalls in gro13en Mengen anfallendes Nebenprodukt ist 
das k t h y l e n .  Es findet sich zu etwa 2% und daruber im Kokereigas und 
....._____ 

Angew. Cheni. 49, 787 [1936]. 
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konnte ni. B. ein geeignetes Ausgangsmaterial fur die Acetylendarstellung 
bilden. Rereits im Jahre 1908 haben Bone und Covard') den thermischen 
Zerfall des Athylens untersucht und als Zerfallsprodukte Wasserstoff, Methan 
und Acetylen festgestellt. Eigene Versuche unter Verwendung des auch fur 
diesen Zweck zweifellos sehr geeignet erscheinenden Abschreckrohres haben 
ergeben, daI3 bereits hei einer Teniperatur von 870° unter gleichzeitiger geringer 
Teerbildung 25% des Athylens in Acetylen umgewandelt werden. 

Somit ware ein Weg gezeigt, ivie man unter Vermeidung des energie- 
schluckenden Calciumcarbids von der Steinkohle zunachst zum normalen Teer 
und anschlieoend iiber das gleichzeitig gewonnene Athylen nach dessen 
Umformung zu Acetylen niit Hilfe des hier geschilderten Kontakt-Abschreck- 
Verfahrens zu einem an Toluol und Styrol reichen Acetylenteer gelangen 
konnte. 

273. C o n s t a n t i n  CCndea und F i l o f t e i a  Dobrescu:  
Die Kondensation der Oxybenzaldehyde und Nitrobenzaldehyde mit 

2.7 -Dinitro-fluoren. 
[;\us d. Chem. Insti tut  d. Polytechi ikcms TiiniSoara (Rum&nien).] 

(Ei-gc'gangcm an1 16. Novrnibcr 1942.) 

In einer im Buletin der Rumanischen Akademie der Wissenschaftenl) 
erschienen Arbeit veroffentlichten wir die Ergebnisse iiber die Kondensation 
des Mononitrofluorens niit Oxybenzaldehyden. 

Dinitrofluoren kondensiert sich mit Osybenzaldehyden in Anwesenheit 
von Piperidin. Bei den ersten Versuchen in dieser Riclitung wurden 9- [p-Oxy- 
benzal]-2-nitro-fluoren und das entsprechende Benzoyl-Derivat dargestellt 2). 

Walirend die Kondensation aromatischer Oxyaldehyde ini allgemeinen 
niit Natriumathylat durchgefiihrt wird, wurden im vorliegenden Fall keine 
guten Ergebnisse erzielt. Nach St iegl i tz3)  bilden diese Aldehyde mit 
Natriumathylat schwer losliche Verbindungen und werden so der eigentlichen 
Reaktion entzogen. Bei Gegenivart von Piperidin als Kondensationsmittel 
verlaufen die Reaktionen normal. 

In vorliegender Arbeit beschreiben wir Versuche, die mit Dinitrofluoren 
ausgef iihrt n u  den. 

I. 
().OH \ 11. 

2 .7-Dini t ro-f luoren (I) wurde nach Angaben von H. Emde4) dar- 
gestellt. GelblichweiBe Nadeln aus Eisessig, die ein wenig gelber sind als das 
2-Nitro-fluoren. Die Verbindung schmilzt unter Zersetzung bei 233O. 
. .~..~ 

') Journ. chcni. S O C .  1,oiidon 93, 1216 [l90Sj. 
l) Bd. V, Nr. 1-2. 
') C. C^aiidea u.  E. N::!covski ,  Bv11. SOC. chim. Frmcr [5] 2, 1703 [1933]. [ j j  3 

1761 [1936]. 3, B 63, 1232 [1920]. 4: c 1 :  1.; 2 7 -  
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