"Procedimiento de obtencidn de compuestos

orgénicos,

Solscitande: TUPERIAL OHILICAT INDUSTRIES LIFININ, residente

en Imperial Chemical House, NILIBAWY, Tondres,

Ingleterra.
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liste invento se refiers & compuestos organicos ¥,

-

ngs especlalmente, a derivados de ferroceno Utiles como

w

nematinicos, pare el tratanieuto de la gnemie vor deficion-
cia de hierro en el hombre y los animales.
Je acuerdo con este invento, se proporcionan

o W
compuestos de la Tormulas
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en la que A representa hidrdceno o el arupo CR'R"CHZX, ¥

R' y B" representan awbas hidrdgeno o, conjuntuamente, un
dbomo de oxizeno, representzado X vn radical sllilico
secundario o bercisrio o un radiczl cicloalkilico o fenili~
co, yue, opcionalirente, puede estar sustituldo.

. 11 radicel alkilico secundsrio o tercizrio (X
contiene con vpreferencia no nds de 10 dbtomos de carbono ¥
més especialmente, entre 3 y 7 atomos de carbono. ML
radicsl cicloaliilico puede ser un radical ciclohexilico

v el radical fenilico puede sstay opeionalmente sustituido

CD

POT VRO O nés redicales alkilico inferiores, por ejemnlo
por radicales retilo.
Como coupuestos de lu formula antes indicada

nueden citorse, por ejeuwplo; 1s31'=di-terc-butilacetil-
erroceno, 1:1'=bis(3:3-dimetilbutilo)-Fferrocerno, fenila-
cetilferroceno, 3 -feniletilferroceno, 1:1'=diisovaleril-
ferroceno, 1:1'-di-isoamilferrocenc, 1:1'=di=(3:5:5=~trime~
tilhexaroil)ferrocenc, 1:1'=di=(3:8:5~trimetil)hexilierroce-

no, ciolohoxilacetilferroceno,[3-ciclohexiletilferroceno

(3:4~dimetilfenil)acetilferroceno y/3— 2sd-dimetilfenol)
etilferroceno y de btodos ellox un compuesto preferlide es el

tra caracterdstica Jde este invento
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. r
ge proporeiona uvn orocediniento pars la obtencion de los

compuestos de la férmula .aites indicadas, en la gue R' y

R" representan
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en 1a que © representa hicrdgeno o el grupo COCHX y &

tiene el gismificado antes indicado.

Debe tenerse vreszate que el mencionsdo proceso
de reduccidn fomenta la reduccidn del Sruno o SIUpos
vetdnicos en le moldcula, con preferencia hasta la satura-
cidn de los enlzmces dobles. ¥l procedimiento puede splicar-

510

D
b

C_'

se por cualjuier wedlo conoclido en la técnica, por e
. £

utilizando el proceso de paduceidn Clemmensen, o cataliti-

camente en presencia de hidrdgeno y de uvn catalizador de

hidrogenseidn., Bl procedimiento puede, por tanto, apslicarse

stplesnde un agente reductor conocido, por ejeuplo ¢cinc

leamado, en presencia de feido clorhidrico etaasdlico.

Otros cgentes de reduccidn susceptibles de usarse son, HOT
sewplo, el hidrdgeno en presencia de un catalizador, por

elew
ejemplo ecromito de cobre u 4xido de platino, opcionalmente
¢n presencia de un disolvente o diluyente tal como el
acido acétioo.

e acuerdo con obtra caracteristica de este
invente, se proporciona un procedimiento pare le prepara-
cidn de los compuestos de la férmula antes indicada, en
la gue R' y R" representan hidrdgeno, v que comprende 1a
interaccidn de los derivados correspondientes alkilciclo=-

nentadienilicos de metal alealino, y un heluro de hierro

anhidro.
Yog derivados de ng . alcalino pueden ser, por
ejemplo, los derivados elkilciclopentadienilicos de sodio,

lleve =2 cgbe con preferencis

(6]

. e 3 ‘. o o .
sobasico o litio. Le raaccicn 83
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perabture del ordsn de 0°C, a 258C. w en yresencia

8, 1Na ve

O
’J

de un diluyvente o disolvente dinerte, tal como el te
fureno o el tolveno. Los haluros de hierro preferidos son
los cloruros ¢ bromuros y nuede usarse vien la sal ferrosa
o bien la sal férrica, ya que ésta se reduce a3l estado
ferroso nor el derivado allilciclopeniadienilico del
metal alcaliano utilizade como reactvivo.

Tos derivados slkileiclopentsdienilicos de

metal slcalino wtilizados como materisles de partida,
wueden nreparearse convenienbeumente partiende del derivadlo
alxileiclopentadienico correspondiente, por reaccidn con

el metal alealine cn estado finamente dividido, en
pregeacia de wun diluyente o disolvente inerts, vor ejemplo

el tetrahidrofuruno, o por reaccidn con el metzl alcslino
en presencia de amoniaco 1fquido como disolvente, ¥ de
nitrato férrico como catalizador. Los derivados alkileiclo-
pentadienico 2 gu vez, sueden obiensrse nor alkilscidn de
un derivado de metal alcalino de ciclopentadieno, por
sjemplo el derivedo sddico, con el huluro alkilico corres~
pordiente, por ejemplo el cloruro alkilico correspondiente.
Ta reaccidn se lleva & cabo, con preferencia, en un
diluyente o disolvente inerte, tal como sl tetrshidrufurano

e acusrdo ccn otra caracteristica de este

invento, se progorceiona un preocedinmisnito pars la preparaciés
de los compuestos de la férmula autes indicada, en la que
R' 5 R" representen, conjuntavcute, un ébomo de oxfuzeno,

¥ que comprende el hacer reaccionar ferroceno bien con

v

’

. ) PR PR -. " M Al e 2 T s
un haluro de acido adecuado o con el aanidrido de @cido

COTTOkﬁonﬂLCﬂt
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%l mencionado haluro de deido o anhildrido de
acido, se disuelve con preferencis con un diluyente o
disolvente inerte, por sjewplo nitrcbenceno, disullfuro
Jde carbono, nitrometano o diclorure de etileno, y el
ferroceno se afade al mismo seguido por un catalizador de
aatureleza dcida, en condicioues de temperetbura controlada
Ta terwersturs de reaccidn estd comprendida, con preferen-
cia, entre -208C y 1008C, y los catallsadores adecuados de
naturalesa fcid da, pueden ser log utilizados ea la gintesis
convencional de Triedel Crafts, por ejemplo el cloruro de
aluminio, el floururo de boro, el cloruro de cinc y el
feido. fluorhidrico. Con objeto de obtsner derivados mono-
soilicos mie que diacilicos, el ruluro de &cido o el
arhidrido Ge dcido se hace reaccionar, con preferencia, o
¢l ferroceno en presencia de dcido fluorhiorico anhicro, o

cidos fosférico dc consistencia siruposa. Los halures de

&
r . 4 43 e
acido y anhidridos de 2c¢ido adecuados, ouesden ger por

ejerplo cloruro de butilacetilo terc., cloruro de fenil
acetilo, cloruro de isovalerilo, cloruro de 3:5:5-trimetil-
hexsnoilo, cloruro de ciclohexilacetilo y cloxuro de
Jsdmdimetilfenil)acetilo.
Como antes se indicd, los compuestos de Ferrocenc

. 3 . £ =
e que este invento se refiere, son Utiles como hemetinicos

dento de la gnemia por deficieancia de hierro,
en el hombre 7 en los aniugles, y esto conztituye otra
caracterdfstica del invento. Tos conpuegtos mencionados
nueden por tanto utilizarse como comnonentes activos en
composiciones fernacéuticas v veterinarics destinudas a la
a&&iﬂistracién oral o pnorentersl, en compogiclones para la

gplicacidn exbterna, o en composiclones para adicidn e los

&
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plengos pare snimales. Lias composiciones pala WSO oral,
pueden ser por ejemple tabletas opcionalmenie reve stidag,
yildorus, capsulas, rastas, suspensiones 0 egmulsiones
zcuosas u oleazinosas, cuslescuiers de laos cuales puede
coloreerse y/0 endulzarse 1¥o darle sabor con objebo de
obtener una nreners el.én agradsble. Lag composicioncs pare
uso parenieral pueden ser suspenslones acuosas o soluclone
oleazinosas o emulsiones inyectables, o los correspondien-
tes polvos estériles susceptibles de transformarse en una
preparacién liquida y estéril, inyectable. Ias composicio-
nes para gplicacidn externa, pueden ser por ejemplo
supositorios para usarse en las Cavidades del cuerpo. las
preparaciones para administracidn animal, en los piensos,
pueden nregentar la forms de une megcela orevia g0lida o
1{quida adecuada pera la adicidn g los viensos animales,
gue pueden ger 1{quidos tal como productos lacteos
empleados para la alimentacion de las resee jovenes.

igte invento se aclara, sin limitarse, nor los
ejemplos sigulentes en log que las partes se indican en
Deso.
BIADPLO 1 =

Se afiaden 11,8 partes de cloruro de butilacetilc
terc., a une solucidn de 7,4 partes de ferroceno en 100
partes de dicloruro de etlleno. Ia pezcla se agita, se
enfris o 080 y se aiaden durante 1 hora 156 partes de
cloruro de aluminio anhidro. La mezelu se agita a 208C
durante otres 2 horas y luego se vierte en hielo. La capa

4 .

xido

de disolvente orgénico se separa v se lava con hidr

sédico acucso diluido, después con agua, y se seca. H1
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disolvente se elimina a 508C. sometido a presidn reducida.

=

.ﬂa 4

El residvo ge cristaliza en éter de petroleo (80-1002C.) y
asi se obbiene 131! =di~terc.~butilacetilferroceno, punto
de fusidn 942¢, ’

LJJLL’.“Jlﬁ 2 -

Je alladen 16 partes de cinc granulado a una
solueidn de 1,6 partes de cloruro mercirico ern 20 partes
de deido clorhigrico Neacvoso. Al ¢abo de 10 minutos, la
zolucidn acuose se decanta v la analgene de cinc se aflade
& una mezela de 40 partes de alcohol etilico, 6C par
de foido clorhidrico concentredo y 6 partes de 1:1'-di
terc.-butilacetilferroceno (obtenido como se deseribe en’
el ejemplo 1). La mezcla se agite y se calienta, sometida
a reflujo, dursate & horas. Bl sceite precipitedo se decain-
ta mientras estd caliente, del exceso de cine, y luego se
eufria v se deja cristalizar.

Este sélido asi ohtenido, se lava con agua y se
éristaliza en alcohol etilico. De exte modo se obtbiene
181! =d&=(3¢ 3=dimetilbutil) ferroceno, punto de fusidn 622C.
BIAPLO 3 -

A una suspensidn agitada de 38 partes de sodio

finsmente dividido en 500 partes de tetrahidroiurano & 20-

3080, se afaden 250 partes de (3:3-dimetilbutil)cicloventa~
dieno, dureante 2 horas, Después de sgitar dursnte otras

o4 norzs, La mezola se enfries a 59C i ge afiaden, durante

1 hora, 110 partes de clorure ferroso, La mezcla se aglitae

de 20 & 25¢C durante 4 horas, y luego se vierte en hielo.

Ta mezcla se filtra, el sdlido residusl se lava con ague
v luego se cristaliza en slcohol etilico. Aed se obtiene

1210 =ai={3:5=dimetilbutil) ferroceno, punto de fuzidn 628C,
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21 (3:3-dimetilbutil)ciclopentadieno usado como
meterial de pertida en este ejerplo, puede nrepararse del
nodo siguiente: se afladen 281 partes de ciclopentadieno
g una sugpensidn agitada de 100 partes de sodio finamente
dividido y 1.500 partes de tetrahidrafuranc a 20=-302C, dura,
te ' 1 hore. ILs mezcla se agita de 20 4 302C, duraente otra
hora y luego se afaden 525 nartes de cloruro de 3:3~(dimeti
butilo), y la mezcla ge calienta sometida a reflujo,
dursnte 2 horas. A continuscidn se enfria la mezcla a 2598,
v se vierte en hielo. La cspa orgénica guperior se lava
con ggua y ge geca. El disolvente se elimina a 5028C a
presidn reducidd, y el residuo se destila. Asi se obtiene
(3s3-dinstilbutil)=-ciclopentadienc, puntc de ebullicidn
389¢./2 mm.

DIFLPIO 4 -

Se afizden, con agitacidn, 47 partes de cloruro
de fenilacetilo a 150 partes de dcido fluorhidrico anhidro
a 02C., durante 15 minutos. La agitacidn se continua a esta
temperatura y durante 15 minutos se afiaden 31 partes de
ferroceno. La temperatura se eleva & 208C., 7 después de
4 horas la mezcle de reaccidn se vierte cuidadosamente sobre
hielo machacado. La mezcla ge filtra, y el regiduo sélido
se lava con azua hagte librarlo de &cido. Taego se cristali.
za en alcohol etilico y asl se obtiene fenilacetil-ferrocenc
punto de Ffusidn 130C.
EJEEPTO B -

£l procedimiento de reaccidn descrito en el
ejenplo 2 se repite, excepto ¢ue las 6 partes de 1:1'~di~
terc.~butilacetlillerroceno utilizadas, como moberizl de

purtida, se sustituyen por 6§ partes de fenilacetilferroceno
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(obtenido como se describe en el Rjemplo 4). Asi se

~—

obtiene de modo analogzo A ~feniletilferroceno, punto de
fugidn 60¢C.

BIENPLO 6 =

Se repite el procedimiento descrivo cn el
Biemplo 1, excepnto que las 11,0 partes de cloruro de
butilacetilo-terc., se sustituyen por 10,7 partes de
cloruro de isovalerilo. asi e obtieme de modo andlogo,

131! -di=isovalerilferroceno, punto de fusidn 61£C.

Se utilizan 16 partes de cinc gronulado o
grenalle de cine pera prepuorar amalgems de cinc como se
describe en el ejemplo 2, y la amalgama se aflade a una
nezela de 15 vartes de dcido clorhidrico concentrado,

7,5 partes de agua y 5,6 partes de 1:1'=~di-isovalerilferro-
ceno, La mezcle se aglte y calisnta sonmetlda a reflujo,
durante 6 hoeras. Iuego se enfria, y el acelte amarillo se
gepara y se lava con agua. Ll aceite se destlla sometido

a presidn reducida, y se obtiene 1:1'-di-isoamilferroceno,
punto de ebullicidn 1288C./C,3 mm.

EJEPI0 8 ~

3e repite el procedimiento descrito en el
ejemplo 1, excepto que las 11,8 partes de cloxuro dé
butilacetil~terc., se sustituyen por 17,6 partes de
clorurc de 3:5:5-trimetilhexancilo. isi se obtiene de
nodo andlogo, 1:1'=di=(3:5:8~trimetilhexanoil)~Fferroéeno,
punto de fusidn 5582V,

BIEIPLC © =
Se repite el »rocedimiento de re toceidn descrito

en el ejeuplo 2, excepto.que las 6 partes de 1:1'=di-
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butilacetilferroceno terc., se susgtituyen por 7 partes

de 1:1'-3di~-{3:5:6~trimotilhexanoil) ferroceno. asi se

’

obtiene de wodo andlogo, 1:1'=di=-(3:5:5=trimetilhexil)

ferroceno en forma de aceite de color ansranja, o 252C,.

EJEPLO 10 =

Sz repite el procedimiento descrito en el ejenplo
4, excepto que las 47 partes de cloruro de fenilacetilo se
sustituyen por 49 partes de cloruro de ciclohexilacetilo.
De este modo se obtiene andlogamente, cicloexilacetilferroce
no, punto de fusidn 842C.

EJEPLO 11 =

Be repite el procedimiento descrito en el ejemplo
2, excepto que las € partes de 1:s1'-di-terc.-butilacetil-
ferrcceno se sustituyen por & nartes de ciclohexilscetil-
ferroceno. Asi se obliene de modo andlogo, fb~ciclohexiletil
ferroceno, punto de fusidn  308C.

BIEPIO 12 =

Se repite el vrocedimiento descrito en el ejemplo
4, excepto ane lag 47 partes de cloruro de Ifenilacetilo se
sustituyen por 45 partes de cloruro de (3:4~dimetilfenil)

acetilo. Asi se obiiene de modo anélozo, (Jsd=dimetilfenil)

I

cetil ferroceno, punto de fusida TT72C.

B ¢loruro de 3:ii4-dimetilienilacetilo usado en

¢l ejemplo anterior, puede prevararse del modo sizulente.
e calients durante 15 horas sometida & reflujo, una mezcla

77 caertes de 3i14-cimetilacetolenona, 24 purtes de azulre

Ca
[0}

= - ) - .- pptet 'r\ b d (] IS RUTANEE=Y
v 66 partes de morfolina. La mezels se eniria y se aladen .
| . e 4 e
30 partes de slcohol etflico. 4 coutinueccion se Iiltra

le mezels y se lava con zlicohol etflico el residuo de

LA o g . . ~ . K e Za s o 3
3J34—Gimevilfenilecetotiouorfolida brubta. £1 solido bruto
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se afiade a una mezcla de 70 peartes

narves de doido sulfirico concentrado ¥ 3C partes de agud,
v egta mezcls sc aglta ¥y se calients, sometida a reflujo

ly v
durante 8 horas. lLa mezcle se vierte ea agva y el solido

« ) .
precipitodo se separa por filtracion y se lava con asuia.

‘ . . [
Tl sélido se agita con 1.C00 partes de hidrdxido sdédico

'~

scuoso diluido v la nmezcls se filira. Se aliade al filtrado
feido sulfdrico dailufdo y la mezcla se filtra y el residuo
sdlido se 1éva con asue ¥ Se seca. De este modo se obtiene
feido 3sh-dimetilfenilecédtico, punto de fumidn 95eC.

de calients durante 2 horas scmetida a reflujo,
une nezela de 32 partes de deido 3:é4-dimetilfenilacético,
40 pertes de cloruro de tionilé ¥y 50 partes de betvracloruro
de carbono. Lo solucidn se destila y se obtiene cloruro
de 3:4-dimetilfenilacetilo, punto de ebullicidn 1362C./12 mm

SJEEPT0 13 -

Se repite el procedimiento descrito ern el ejemplo
2, excepto que las 6 partes de 1:1'-di-terc-butilacetil-
ferroceno se sugtituyen por 6 partes de 3:d-dimetilfenil-
acetilferroceno. isi se obtiene de 10Go andlogo H=-(3:4~
dimetilfenil) etilferrocenoc, punto de fusidn TT72C.

o _m &

Deserite guliclentemente la naturalepa del
: s . . LU
invento, asl como 1ls manera de realizarlo en la practica,
debe hacerse comsbar que los procedimientos de este invento
gon susceptibles de modificaciones de detalle, en cuanto
no alteren su principio fundementel. Tembién se hace constar
gue el invento se reflere a ura patente nresentada en
Inglaterra con fecha 9 de febrero de 1.959, n® 4412/59,

4
ecogiendoge, por 10 tanto, @ los beneficios que conceden
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los convenios internacionales en vigor y siendo lo que
constituye la esencla del referido invento y por lo
ue se solicita Patente de Invencidn por 20 afics en
Espafia: "Procedimiento de obtencidén de compuestos
orgdnicos"; caracterizdndose por lo siguiente:

12,- Procedimientc de obtencidn de compuestos
organicos, caracterizado porque R' y R" representan
hidrdgeno y por comprender el reducir derivados

acilicos de la férmula:

B Te ~—£ COCHEX

\/L

en la que B representa hidrégeno o el grupo COCHZX en
la que X tiene el significado anteriormente indicado.

292,~ Procedimiento, segin lo especificado en
la reivindicacidn 18, carscterizado porque la
reduccibén se realize aplicando el procedimiento de
reduccidn de Clemmensen o cataliticamente en presencia
de hidrdgeno y de un catalizador de hidrogenacidn.

38,- Procedimiento, segin lo especificado
en la reivindicacidn 22, caracterizado porque el

agente reductor es el cinc amalganado en presencia de

dcido clorhidrico etandlico.
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¢,~ Procedimiento, segin lo especificado en
la reivindicacidn 28, carsecterizado porque el agente reducs
tor es el hidrégeno en presencie de cromito de cobre o
Ge 6xido de pletino.
5¢,~ Procediiriento, segin lo especificado en la
reivindicacidn 42, caracterizado por hallarse presente
un diluyente o disolvente, por ejemplo deido secético.
0,~ Procedimiento, de obtencion de compuestos
orgdnices, caracterizado porquéﬂ' ¥ R" representan
hidrdgeno v por comprendsr la interaccidn de derivedos
de los alkilciclopentadieniligos de metal alcalino comes-
pondientes, y de un haluro de hisrro anhidro.
7¢ .~ Procedimiento, segin lo especificado en la
reivindicacidn 68, caracterizado porque el derivado de
metal alcalino es el derivado alkilciclopentadienilico
de sodio, potasio o litio.
8¢2,.~ Procedimiento, gegin lo especificado en

nalouiera de las reivindicaciones 62 y 72, caracterizado

iy

porque la reaccidn se realiza a uns tenperatura del
ec

v en presencis de un diluyente o

orden de C&C & 25
disolvente inerte.
2,- Procedimicento, sezin lo especificado en la
reivindicseidn 82, caracterizado porgue el diluyente o
disolvente es el tetrahidrofuranc o ¢l tolueno.

’

£,~ Procediniento, segin lo especiiicado en

-
o

cualquiera de las reiviundicaciones 62 & 92, carscherizado
norgue él haluro de hierro es el cloruro o el bromuro
ferroso o férrico.

11€.~ Procedimiento, de ohtbeacidn de compuestos

organicos, caracterizado por R' y R" en conjuato represen-
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tan wn atomo de oxdigzeno, J por comprender ¢l hacer reac-

clonar ferroceno bien con un haluro de 4cido adecuado, O

con el anhidrido del deido correspondisnte.
12¢ .~ Procediuiento, segin lo especificado en la
reivindicacidn 118, caracterizado porgue el haluro de

gcido o el emhidrido de seido, se disuelve en un diluyente
o disolvente inerte y se aflade al mizmo ferroceno y luego
wn catalizador de naturslesa acida, en condiciones de
temperatura coatrolada.

139+~ Procedimiento, sezin lo especificado en la
reivindicacidn 128, caracterizade porque el diluyente o
digolvente es nitrobencéno, disvliuro de carbono,
nitrometano o diclorurc de etileno.

148 = Procedimiento, segun 1o especitficado en
cualawiera de les reivindicaciones 112 & 138, caracteriza-
do porgue la temperatura de reaccidn estd comnrendids
entre =208C y 10080,

158+~ Procedimiento, gegin lo especificado en
cualgqulem de las reivindicaciones 128 & 148, caracterizado
porque el catalizador de naturaleszs écida es vn cabaliza-
dor usado en la sintesis convencional de driedel Crafts,
nor ejemplo cloruro de aluninio, floururo de boro, cloruro
de cinc o 4cido Fluorhidrico.

168, Procediniento, sesin lo especificado en
cualsuiera (e lag reivindicacioncs 12% 4 148, caracteriza-
do poreue el catalizador de ustureleza dcida, es el
deido fosfdrico siruposo.

172.~ Procediniento, sezin 1o esnecificado en
cualguiers de las reivindicaciones 112 & 168, carscterize-

do porque el reactivo deido es el cloruro de terc-butilace
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tilo, de fenilacetilo, de isovalerilo, Ce 3:5:5-trimetil—

hexanoilo, ciclohexilacetilo o (3:4-dimetilienil)acetilos
182.- Procedimiento de obtencidn de compuestos

orgenicos, ceracterizado por permitir la obtencidn de

compuesto de la Férmula

Al *W—Feuw4t;jy-CR'R“CHZX

/

en la gue A representa hidrdgeno o el zrupo CR'P"CFQX en
la que R' y R" representan smbos hidrdseno, o conjunta-
mente representan un atomo de oxigeno, y X renresenta un
radicel alkilico secundario o tercivrio, o vn radical
cicloallr{lico o fenflico, que puede ester sustituido
orcionalmente.

192.- Prccedimiento, segin lo especificado en
la reivindicacidn 18@, carscterizado porque el radical
(X) no contiene mds de 10 dtomos de carbono.

202 .~ Procedimiento, seglin lo esnecificado en
la reivindicacidn 198, caracterizado porque el radical (X)
contiene de 3 & 7 dtomos de carbeno.

21¢.= Procedimiento, segun lo especificado en la
reivindicacidn 202, ceracterisado oorgne el radical
cicloallilico es u%radical ciclohexilico.

222,- Procedimiento, segin lo esvecificado en
le reivindicacidn 18, carsmcterizado porgue el radical (X
es un radical fenflico sustituido con uno o mas radicales

w0y ejerplo radiceles unetilo.

S . ~ Iy
ellzilicos inferiores, J
.’
228 .= Trpcedimientoc de obbeancion de compuestos

génicos; tal y como quede subslencizlmente descrito en

£



la pres

ente menorid.

Beta memoria cons

-

¥

a Ge

TPERIAL CHEMTCAL / VDTS

e

o N e
ci ke ey ba

) .
S R WA

(
R

-

TES LINY

in



	Bibliographic data
	Description
	Claims



