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"Procedimiento para la oblencidn de productos de
. ]
copulacion®.
Solicitante: SANDOZ, AG.,
entidad suiza, regidente en
Bagilea, Sulza.
Ya se conoce la copulacidn de compuestos
diazoicos o compuestos tetraazolcog con componentes
de copulacidén mediante la adicibén de piridina o de
derivados viridinicos cuando la ensrgia de copula=- ;
' . . P P 1
e cldén en medio scuoso es demamiado reducida para fi- i
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acelerador ya en cantidades relativamente pequefias.
iz transcurren numerosas reacciones répidsmente ¥ con

buenos rendimisntbos cuando la mezcla de reaceidn con-

1

. tiene de 3 - 25 % en volumen de bases piridinicas.:
Sin embargo, las molestlas por causa del olor son
nuy considerables. Kezclas de rezccidn que conten~;
zan mis del 40% de basss piridinicas pricileoamente
no se enpleants

1G. Ya e ha sefialado tambidn gue los derive-

dog glicblicos, por ej. el &fer mono-metilico del
zlicol etilénico o el &ter monoetilico del zlicol
s¥ilénico, sesl como log éicres clelicos, por ej. el
dioxano, ge pueden emplear en lugar de la piridina

15 como moeleradorss para las reacclones de copulacidn

en nedio aleslino acuoso. Sezln se ha podido coupro-

bar, esto no vale para todas las racciones de copu~
lacidne. asi los &teres zlicllicos y.el éter clclico

en canbidades hasta aprox. 50% en volumen, referido

20, o la mezcla de reaceldn, no ejercen ninguna o solo

nna influencia muy reducida sobre la reaccidn de co-

sulacibn sntre componentes diazoicos de aminas de la

o

Rl - N=N- --NHZ

s
o



o compuestos tetraazoicos de aminas de la férmula

OR OR3

3

A - NH2 (IIlzd

H2N#

.o

donde Rl glgnifica el resto de un componente diaq@i{
co o de un componente diazoazoico, )
R, un dtomo de hidrdgeno o un grupo de éoi;,
5. do sulfdnico y '
Ry un resto alquilico que contiene prefe-
rentemente 1 hasta 4 4tomos de carbono -
vy los nlcleos A pueden contensr ulte-
riores sugtituyentes,
10. y componentes de copulacién arbitrarios

o de log compuesbtos diazolcos o tetraazolcosg arbitra-

rios y componentes de copulacidn de la féramula

OH

(111),

donde 34 significa un 4tomo de haldgeno o un grupo
alquilico, alcoxi o nitro, y
15. Rg 7 g hidrbdgeno, hidroxilo, alquilo, o
acilamino o R4 y By los 4tomos ne-
cesarios para la formacidn de un
anillo hexagonal hidratado.

Por easta rambn no era de esgperar gue la
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renceidn de log componentes mencionandog, en me-

diog do reaccidn con un conteniio considerablemen-
te susveior en dtercs glicdlicos o &teres ofelicoiz.
audicran hecer innccesario el smpleo de la pirid is

nz, ni tempnoco era de sunonsy

e las condiclones
de copulueidn o recomendadas para la oblencidn de

ignentos azolcos en digolventes orglnicos amplia- -

sgnte exentos de acus, vor ej. en acetona, dioxano .
1 2licol etilénico se pu-

dieran eaglicar a egtas reacclones

e ha degcublerto shora gue las reacclones

+ds copnlacidn (ue, medianie la sdicidn de bages de

[N

siridina en centldades hagta aprox. un 25% s¢ pue-

tdenicanente satisfactoria

pero mediaate la adicidn de diouzno o Steres etlleno-
Jicolnonoslguilicos en cantldades hagta aproi.

5070 en volunsn, referido a la mezels de reaccidn,

no s2 aceleran o ©olo en forma inesencisal, eg de-
cir, »or 2j. la copulacifn de componenteg di- §
sotraancados do las Déxmulos (I) & (IL) con com-

nenenves Je conulacidn arbitrarics & Jde cousonentes

eidn de 1o Sdr.wlo (IZT), se pucden realigmar cn Torma

reoceldn cue cono dlsolvente contenga TO hasta

100 en volumen de un ébor gliedlico o de un &ter

elico v 30 hasto 0% en volumen de azua.
agpeclalmente favoravle ez 24uc HIoce-

Zimiento purs 1o obtzacidn de colorantes monocazoci-

A " - .l RN 4
cor de amings dlasoadas de 1z £ormula
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qonde R7 eiznifica un 4btomo de hidrd:euo, wn grugb -
acilaminico o un zrupo de dcildo sulfénico, v de

compucstos de 1o Fdrmula (III) donde R4 estd por un

resto alquilico con 1 hasgta 4 4tomos de carbono, - - .

35 por un &tomo de hidrdreno y 1f por un resto aCL7—j

aninico, & varao lu obtencidn de colorantes disazoi--;j{
cog mediante copulacidn de uno omina diszoada qroma—l
tica o heterociclica con unc sminc aronitica que en

la wosicidn orwo hacis el grupo aminico lleva un gru-~
2o metalizable o un sustltuyente transformable en un
srapo welsalizable, preferenteuenie con un amina, exn

aco dado ulveriovuenie sustitulda, de la féruula

("),

diagoacidn Jde? coloprante nmonoazolco asl obtenido

v copulacidn con un compresto de la Léraula

[0, S (VD),
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Qodog loz regtos scilaminicos meneiona~

Goz gon preforentenento restos alcancilaminicos con

1 hegtas 4 ¥

",

yalsleline

sl
de ca

-2 un tlew o

mente cort

A e

srelerentenente con 1 haste 4 Ato.0m

en ¢l regto alquilico, o reston benzofl-~

obtisier mendinientos buenos despuls

de duracidn de la reaccidn relativa-

. Tag wolestias por el olor con los &ileres-

cefclicoz e congidersblemente inferior gue Lor las -

weges piridinicus y al e

“
IS

vlear &teres glicdlicon

préchlcamente no se owresentan. LaAconcentracién de

la uezcla de reaceidn en comvonentes diazoicos y

comnonsntes

en lag mezclas

ae

[

covulucibn se pucde escoger mayor gue

acuosas que contienen bases piridini-

cuz, Jde manera gue el nusvo procedimiento es espe—

ciglmente econfinico. 31 los comvonentes de reaceidn

contiensn grupos metalizables entonces se puede efec-
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0 de medalizacidn, a continnacidn de

de copulacidn, en el ulsmo medio de reuc-

¢idn. .izto es conslderablemente mis antiecondmico al

eunlear mezclag de woua - piriding como medio de co-

sulacidn.

[.4

Steres olicdlicos preferentes son los

dteres mono- v uLaluu171coa del zlicol etildnico

0 loz [licoles polietilénicos de baja molecularidud,

nor &5, del

glicol bi-, ¥ tri- y tetractilénico, cu~-

w03 regtos e?gui]loos ocontienen de 1 hasta 4 Atow

de carbono.

Pero tuubdidn se nueden emplear bien los

izlicoles correspondientes asi cowo los

éteres de molecularidnd mAs elevada de egta clase,
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por ej. aquellog con peésos molecularssg iH!~/

1500, asl como loz correspondientes derivados del
glicol pronildnico o del glicol butilénico. Como?‘;
Steres clclicos cubron en considerseidn vor ej. ei- .-
tetrahidrofuranc y ol dioxano, Adends se pueden ez

nlear mezclas de lop compuestos menclonadoz. Tog . .-

dtercs glicdlicoz o los éterexn clclicos se emplean, . .

en caso dado junto con goua, en btales cenbtidades, de .
(W ) ?

maners que se obtensa una mezcla de reaccidn que s; .-
pueda ggitar con facilidad. Corresponden en la na- :l“
yorla de los casog aprox. 1 parte en peso de com- i'ﬂ:
ponente de copulacidn por aprox. 2 hastu ¥ partes

en peso del digolvente o mezcla de disolventes pro-
SueEt03.

Log medios auxiliarss usuales en las
reaccionesde conulacidn se pueden emplear tamoién
aqul, vor ej. loz estabilizadores que se mencio-
nan en el manuel de H. Zollinger, Quimica de los
colorantes azoicos, 1958 (Uditorial Birkh3user,

asilea y Stuttgart). Por lo general se puede co-
pular a temperatura ambiente y ante todo a tempera~
ture més baja, por ej. a 02 hasta + 102C, E1 valor
pll se selecciona en la zona usual para la reaccidn
de copulacidn corrvespondiente. Asl los componentes
dismoicos v tetraazoicos de las Lérmulas (I) y (I1)
ge copulan nor lo general entre el pH 4 y T y los
componentes de copulacidn de la férmuls (ITI), en
la mayoria de los casos, entre el pH 9 y 11, por
7

ej. en presencia de hiirbdxido sddico, carbonato s0-

dico,carbonato de magnesio u 4xido de magnesio.



pesgo. lims tewperaturas se indican en grados -

velgio,
5 BIEIPTO 1 -

126 partes de &cido 2-amino-l-hidroxi~ j‘fx
d=nitrobenzol-o-sulidnico se mezclan con 540 par—”l'
tes de &ter monoetflico de glicol etilénico. A es-.. -
%0 se agregan 86 partes de solucibn al 30% de écidglf

10, clorhidrico, La temperatura, que sube asi a 302, s ."
baja a 202, A la solucibn, asi obtenida, se vierte en-
el transcurso de 30 - 45 minutos wna solucién de 37.
partes de nitrito sbédico en 70 partes de agua. Mien-
tras tanto se mantiene la temperatura a 20%. Termi-

15. neda la diazoacidn se agregan'unas 50 partés de bi-
carbonato $83ico hasta gque la reaccidn esté neutra
2l congo.

T2 suspensibn del compuseto diazoico ob-
tenida se vierdte a una mezmcla de 135 partes de

2U, bengol 2-benzoil~anino-l~hidroxi-4~metilico y 540
narves de éter monoetilico de glicol etilénico. Ia

gemperatura se mantiene a 02, Después se egregan,

@

en el ‘transcurso de 5-5 horas, ilgualadamente 50

artes de una solucidn acuosa al 30% de hidrdxido

o

vl
33
-

sddico. Tambidn agul se mantiene la femperaturs
a 090
La maga de copulacibdn obitenida se vier-
te en 40CGU partes de aguna. La mgyor parite del colo-
rante azolco forialo se precipita entonces en forua

30. finfsina cristalina. Mediante la adicidn de 825 par-
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tes de cloruro sbdico se termina la precipltacidn.

W1 velor pH de 9,5 obtenido se reduce con gyuda de.

10
g

unas 26 partes de golucidn de dcido clorhidrico vl |
30% a 5,5. Mingimente ge aspira y se seca en vaclo

”, R

a 100¢, .

£n lugar del éter monostilico del glicol -..-.

etllénico se pueden emplear con un resultado igualf'

de bueno los disolventes mencionados en la ta~ ...~

bla. 1. a;*:
Tabla 1

Digsolvente

W o I o U P w P

Eter monometi{lico del zlicol etilénico

Bter monobutilico del glicol etilénilco

Bter dimet{lico del zlicol etilénico

Eter monomet{lico del glicol 1,3~propilénico

Bter monometilico del 1,5-pentanodiol

Eter monoetilico del glicol dietilénico

Lter dimet{lico del zlicol dietilénico

Dioxano
EJELPTO 10 ~

Agitando se introducen 76,6 partes de

Smamino-4-nitro-l-fenolato sddico en 200 partes de
agua de 02 y se agregan 5 partes de dinaf¥llowmetano—
disulfonato visddico disueltas en 20 partes de sgua.
Después'de haber agitado esta mezcla durante 30 mi-
nutos se vierten 143 partes de solucidn de nitrito
sbdico (25%), se agregan unas 300 partes de hielo,
se aglta intensamente y seracidifioa con 127 partes

de folucién de Acido clorhidrico (30%) con lo que la tem
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peratu“a stbe pagajeramente a unos 15%2. Terminads
la diazoscibn se destruye el exceso de nitrito con

bcido amidosulfdnico y se asregan 2 - 5 partes ﬂe”

-

bicarbonsto gédico hasta gque la suspensidn reaccions
neutro al congo.

Bl 2-diazo-l-hidroxi-4-nitro-benzol se ais~-
1a por Filtracién y se reune con 300 partes de &t6%"
monoetilico del glicol etilénico. A esta mezcla .----
se agregen 72,4 partes de benzol 2—acetilamino—l—i-“,
hidroxi-4-metilico y se agita, enfriando desde sl o
exterior, hasts que se haya alcanzado una tempera~7 §1
tura de 08,

Bn el plazo de 8 - 9 horas se vierten a
la wezcla de reaccidn, agltando intensaments, 80
partes de solucibn de hidrdxido sddico al 30%. Ia
temperatura se mantiene mediante vefrigeracidn ex~
terior a un méximo 32,

La nmezcle de reaccldn se vierte en 1400
partes de solucidn de cloruro sddico (5%) com lo
que la mayor parte del colorante azolco formado se
precipita en fina forma crigtalina. Para completar
la precipitscidn se gotean 69 partes de solucidn de
heido clornfdrico (30%) de manera que se alcance un
valor pH de 6.

Bl colorante se sgepara por filtracidn y
se seca a 602 en vaclo.

EL éter nonoetilico del ¢licol etilénico
en el ejemplo 10 se puede sustituir por los disolven-
teg indicados en la table 2.

&1 colorante obtenido segin las indica-
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cionesg en el ejemnlo 10 puede metalizarse intrddﬁ—‘
ciendo 1a mezcla de reaccidn en 1000 partes de agua,
calentando a 602 y vertiendo en ello una soluciéﬂa::
de cobalto-tartrato sédico, gue se prepard de l4ﬁu9j
De partes de agna, 61 partes de sulfato de cobalto 3,
16,3 partes de &cido tAritrico y 85 paries de soqua‘t
cidn de hidrdxide séiico (30%). Ia metalizaciénzﬁgg:
terninado degpuds de breve tlempo. HL colorante : .
g6 precinita, en forma de sal, con 270 parites de :vit
10. cloruro sbdico 2 un pH de 11-11,5, se gepara por- iij:
filtracibn y se seca. 7 | ‘:{;E
fabla 2 Sl
i Ejemgloo Digolvente
e
15. 11 Bter monometiliéo del glicol etilénico
To12 Bter monopronilico del glicol etilénico
13 Bter monobutilico del glicol etildnico : A ;
14 Bter dimetilioo del zlicol etilénico '
15 Bter diet{lico del clicol étildnico
20, 16 Wher dibuwtilico del licol etilénico
17 Bser monometilico del slicol 1,3-propildaico
18 Ther dietilico del glicol 1,3-propilénico
19 R monometilico del slicol 1,4-butilénico
20 Whor monometi{lico del 1,5-pentanoGiol
25. 21 Eter dimetilico del :licol dietilénico |
22 Eter dietilico del glicol dietildénico , 1
23 Glicol trietilénico
24 Bter monoatiliéo del zlicol dietildnico
25 Bter monometilico del gllcol trietilénico
30. 26 Glicol dipropilénico -

EREXY
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(Continuacidn) Tabla 2
Sjemplo ne D i s 0o 1 v e n % e
27 Dioxano B
28 e trahidrofurano o

5. BTSEPIO 29 - 7
300 partes de hielo se mezclan con 86,5 ~ -

partes de solucidn de fcido clorhidrico (30%). ‘%’
4 esta mezela, gue muestra una tempera—
tura de aprox. 182, se agregan en porclones y agi-~ _
10, tando 105,5 partes de 6-acetilamino-2-amino-l~hidrc~ "~
xi=4=-nitro-bvenzol. Tan pronto como ge haya formador .
ung suspensidn homogénes se vierte, en el plazo de o
60 minutos, una solucibn de 34,5 parites de nitrito
sbdico en 70 partes de agua. Hientras tanto se man-
15. tiene la temperatura a 0% mediante la adicibn de
hielo. Terminzda la diazocacidn se destruye el redu-
cido exceso de nitrito mediante la adicidn de Acido
emidosulfdnico y el compuesto diazoico se alsla me-
Gilante filtracibn, con lo que se obtienen unas 310
20, partes del compuesto diazolco.

A 300 partes de éter monostilico del glicol
etilénico y 5 partes de carbonato de magnesio se
agregan consecutivamente 6-acetilanino-2-diazo~1~
hidroxi~4-nitro-benzol himedo y 108,38 partes. de

25, benzol 2-acetilamino=-l-hidroxi~4-butilico terec.
Después se agita durente 30 minutos y se enfria si-
nulténeanente a 02. i egta mezecla se vierte, agi-
tendo intensamente, en el plazo de 60 minutos, una
suspensidn finamente distribuida de 55 partes de

30, hidrdéxido de calcio y 100 partes de &ter monoeti-
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lico del glicol etilénico, debidndose tener cuidado

=

que la temperstura no sobrepase unos 092, Tan pron-

a

o como, después de algunas horas, esté terminada..-

la copulacidn se dilu e la mezcla de reaccidn 1énta§

iente con unas 1600 partes de agua y =e agresan .--

-

300 partes de clorurc sbdico, se agita durante 30 .-
minutos, se agreszan nuevamente 150 partes de clo~ ..
ruro sdiico, se vuelve a acitar durante 30 minutos .

T

¥ el coloranlbe azoico formaedo se filtra. Después . --
se suspende el colorante en 2000 partes de una so-..-.

lucidn de cloruro gbdico (10%), =me filtra y se se—. .--

ca en vaclo a 1002,
LJELET0 30 ~

Se narte del colorante monoazolco gue se ob-
tuvo por diazoacidn Je feido 2-(4'-aminofenil)-6-
metilo=benzotinsol~T-sulfdnico ¥ cooulacidn en nedio
feldo con l-amino-2-ctoxi-nuftalina, ze le diezoa y
50,5 partes del compuesto diszoico himedo obtenido
ge mezelan con 200 neries de Ster monoetilico del gli-
coletilénico. w#eta susvensidn se vierte en el plazo
de 2 horas =z unz solucidn de 40 partes de la sal po-
téoica del 4cido l-acebil-aminc-8-hidfroxi-naftalina-
3,6~dizulfbnico, 10C partes de agua y 200 partes de
&ter monostilico del glicol edilénico. Durante esto
ge mantiens la temperaturs a 102, Poco a noco-ze
goresan aln 10 nartes de carbonato otdsico. Ia
copulacidn se sucede rdpidumente, precinitindose
en parte el coloronue dlezolco forwado. Se diluve
con 500 partes de exha ¥y se L£iltre el residuo se

disuelve en 10(C partes de agua y se. nreciplita en
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forma de sal en caliente con 150 partes de oloéﬁro
potdsico. Degpués de enfriar se filtra y el colo-
rante se seca a 1009 en vacio.

Ta miswa reaccidn se puede efectuar con -
igual resultado en éter monoetilico del glicol di--
etilénico en &ter dimetilico del glicol dietiléniqq
o en éter monoetilico del glicol trietilénico. —
£ PO 31 -

Agitando, se introducen 76,6 partes de
2—-amino-4~-nitro~l-fenolato de sodio en 200 partes
de agua de 02 y 5 partes de disulfonato bisbddico de
dinaftilo~metano, disuelto en 20 partes de agua.
Degpués de haber agitado esta mezcla durante 30
uinutos se agregen 143 partes de solucidn de nitri-
0 sbdico (25%) se afiaden unas 300 partes de hielo.
se agita intensamente y se acidifica con 127 partes
de solucibén de 4cido clorhidrico (30%) con lo que la
temperatura sube pasasjeramente a unos 15%., Terminada
la diazoacidn se destruye el exceso en nitrito con
fcoido anidosulfénico y se azregan 2 - 5 partes de
carbonato sbdico hasta que la suspensidn reaccione
neutra al congo. Se algla por filtracidn el 2-diazo-
1-hidroxi-4~nitro~benzol obtenido.

T4 partes de 2-hidroxi-5,6,7,8~tetrahidro-
naftalina se disuelven en 400 paries de éter monoeti-
lico de glicol etilénico. 4 esta golucidn se agre-
ga el compuesto diazoico himedo y, enfriando desde
el exterior, se agita hasta que la temperatura as-
ciends a 02, En 6-9 horas se vierten a ello, agitan-

do intensamente, 80 partes de solucidn de hidrdxido
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sbdico al 30%. La bemperaturs se mantiene como mé-
xino a 3%, )
La mezcla de reaccibn se vierte en 14005“*3
partes de solucibn de cloruro sédico (5%) con 1o -]
gque la mayor parte del colorante azoico formado s&“
precipita en forma cristalina. Para completar la-
precipitacidn se agregan 69 partes de solucidn de. --
foido clorhfdrico (305) con lo que se alcanza un -
valor pi de 6. ¥l colorante sge separa por filtra-- -~
cibn y se seca en vacio a 802, ;hll
BIEMPLO 32 - ;;f{
210 partes del colorante monoazoico, oble-
nido por copulacidén de amida del Acido 2-amino-1-
hidroxi-benzol-4-sulfdénico diazoado con &cido 5-hi-
droxi-2-fenilamino-naftaline-T-sulfbnico, se disuel-
ven en una mezcla de 600 partes de solucidén de amonia-
co acuoso al 30%, 200 partes de carbonato sbdico yr
1200 partes de &ter monoetilico del glicol etilénico
(solucibn A). Ademds se disuelven '
98 parteg de 4,4'-diamino-3,A'~dimetoxi~l,1l!'~dife-
nilo en
600 partes de agua y
156 partes de solucibn de Acido clorhidrico al 30%
y se tetrazog con '
55,4 partes de nitrito sddico en
104 partes de solucidn de Acido clorhidrico al 30%.
El compuesto tetrazoico se copula, con un pH
8, unilateralmente sobre
128 partes de fcido 1-hidroxinaftalin~3,6~disulfé-

nico. &1 compuesto diazoico formado se filitra
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songtlivye 7o eszencic dell referido invento ¥ sor
us e goliclte Patente de Invencidn pox 20 ouiog eu
Grppaiin "ELG08 D LATC Phal Th CRRUNCION vE RLODUCTOS
e JCRUTLSEG.Yy cuvieteriulaiose vor 1o siiunlente:

18 - ”“coc.;ri@utépara la obtenc
juctos Ge cosulecidn, de aminsg diasotudas y compno-

nenbes de connlacidn on remencia Ge dtercs slicd-

Lizon o de diteres clclicos, curccterizado, porque
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15.

20,

39%@@7 ~17-

taleg componentes ge reaccionan entre gl en una mez-

cla de reaccidn gue contiene del 70 haesta 100 por-

w

ciento en volumen de un éter glicdlico o de un <.,
étor ciclico y del 30 hasgta O por ciento en volu=-.

&
men de azua ¥ cuyx reaccidn de copulacién, medians -

o

te la adicidén de bases piridinices en cantidades ) .

. g v

) ot .
hasta aprox. un 25%, se acelerarla en escals. técn+3”

“

camente satisfuctoria, vero medisnic la adicibn de .

dioxeno o de dteres moncalquilicos del glicol etilé~-

iy

nico, en cantidades hasta aprox. un 50 por ciento .-.

en volumen, referifo a la mezcla de reaceidn, na- | ..-

-

da o @blo en forma inesencicl.

28 - Procedimiento, seglin la relvindicg-
cibén 18, caracterizado norque se emplean aminag di-
azotadas de la férmule

OR

3
Rl—NéN —_— —IH, (1),
R,
donde R, significs el resto de un componente diazoi-

1
co o de un comvonents diazoagoico, R2 un Stomo de

hidrdgeno o un grupo de Adcido sulfdnico y R3 un res-—

t0 alguilico conteniendo preferentemente de 1 hasta

4 &tomos delgarbono.

38 - Procedimiento segln la reivindicacidn

e A e
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18, caracterizado porgue se emplean aminag tetra-

azotadas de la foOrmuls

donde R, giznifica un resto alquilico conteniendo -

L

i

nrelerentenente de 1 bagbs 4 4dtomos de carbono y
los nfcleog 4 pueden contener ulteriores sustitu- 7 \
TeRTET.

£2 - Procedimiento segln la reivindica-
cldén 18, curacterizado porque un compuesto diamoi-
co b tetraazmeice se reccciona con un componente de

conulacidn de Ja flruunls

1

*f“‘m6
(II1)

___—RB

rﬂ

donde W, wzignifica un &tomo de haldgeno o un gru-
»o de alguilo, anlcoxi o nitro ¥ R5 5 RG hidrdgeno,
hidroxilo, cleuilo o acilamino § 34 ¥ R5 los &to-

nos necegarics para la formacidn de un snililo hexa~

conal hidratado,
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58 ~ Procedimiento segin lu reivindica-

cibn 18, coracterizado porcue terminuda la pre-

»
L ’

4 - . 2 ) * ¢ o
pvaracion de productos de copulacldn que conilenen-
sustituyentes aptos para la formacidn de comple- --. \‘

»

5. jog de metal, la resccidn de metalizacidn se efecs” A
tla en el wmigmo medio de reazccidn. f‘:é
68 ~ Procedimiento para la obbtencidn de s
productos Ge copulacidn, tal y como gueda substan- -
clalmente Gepqritonen la pregente lemoria. v Ty
10. - g
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