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El objeto del invento es un procedimiento para
‘ la preparacidn de poliaciloxamidrazonas con las unidades

recurrentes de la siguiente férmula

...NH-N=? -c "':N"'NH- C-R-lC'...’

NH,

lque est& caracterizado porque se hace reaccilonar bis-ami-
édrazona del &cido oxalico en sistemas disolventes de una
?o dos fases, en presencia de aceptadores de &cidos, bajo
;agitacién y eliminacidn del calor de reaccidén, a tempera-
‘turas de 0 a 1502C, con uno o varios halogenuros de &cido

dicarboxilico de la f£érmula general

3

en la que R significa un radical alifético, saturado o in-
‘saturado, de cadena recta o ramificada, con 2 a 12 Abomos _
de carbono; un radical cicloaliffitico, araliffitico o aromd
fico, ¥y & sigmifica cloro o bromo, y se aisla el producto
de reaccidn.

( La formacidén de las poliaciloxamidrazonas se ve=
_rifica por policondensacidén de los componentes de la reac-
icién, con eliminacidén de halogenuro de hidrbdgeno. Como ejem
plos de la preparacidén de los polimeros de halogenuros de

4cldos dicarboxilicos apropiados, se indicarén los diclo-
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~ruros o dibromuros de los &cidos oxdlico, adipico, sebéci-

co, succinico, fumirico, glutirico, l-4-ciclohexanodicar-
boxilico, homotereftdlico, isoftilico, naftalenodicarboxi ,
lico, el Acido p,p’-difenileterdicarboxilico y especialmeg
te el Acido tereftdlico. Como aceptadores de Acido, que 4¢
berian estar presentes preferiblemente en estado disuelto,
son apropiados los materiales que fijan 4cidos, usuales en
la téenica, tales como por ejemplo carbonato de sodio, bi-
carbonatos, piridina, trietilamina,

La policondensacidén de la bisamidrazona del Aci-
do oxAlico con los halogenuros de &cido dicarboxilico se
realiza de acuerdo con el invenbto en presencia de sisbemas
disolventes de una fase o de dos fases. Este medio de reac
cidén hace posible y facilita un mezclado inbtenso, el ajus—
te de concentraciones de los componentes, asi como el nece
sario control de las temperaturas. El sistema disolvente
de una tnica fase y las fases individuales del sistema de
dos fases pueden contener solo un disolvente o una mezcla
de disolventes. Los disolventes que forman el sistema de
una. (nica fase deben ser naturalmente disolventes inertes
para todos los componentes o participantes en la reaccidn.
S1 se ubiliza un sistema disolvente de dos fases en cali-~

dad de medio de reaccidén, el disolvente o la mezcla de di

.solventes que forma una de las fases puede disolver espe-

cialmente a un componente de la reaccidn, mientras que el
otro disolvente o mezcla de disolventes que forma la otra
fase deberia poder disolver sin embargo a ambos componen-;
tes de la reaccidn. Sistenas disolvenies de una Unica fase
apropiados los forman, por ejemplo, los sigulentes disol-

ventes: triamida del Acido hexametilfosfdrico, dimetilfor-j
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;mamida, N-metilpirrolidona y butirolactona. Sistemas de
;disolventes de dos fases apiopiados son, por ejemplo,agua'
iy tetracloruro de carbono, agua y éster etilico del Acido
acético, solucidén acuosa de carbonato de sodio y btetrahi- -
5 ;drofurano, tetracloruro de carbono y glicol, decalina y
‘dimetilformamida, heptano y dimetilformamida, y ciclohe-~
xano y dimetilformamida.
Las temperaturas apropiadas para la realizacidn
de la policondensacidn se encuentran entre O y 1502C. Pre-
10 feriblemente la temperatura de reaccibén deberia ser de 10
‘a 602C. ILa bisamidrazona del Acido oxdlico, que se prepa-
‘ra por reaccién de diciandgeno con hidrato de hidrazina,
;constituye una substancia susceptible de oxidarse de for-;
;ma relativamente fécil con coloracidn de pardo, una propig
15 ?dad que perturba fuertemente la policondensacidn a tempe- -
raturas mds altas. ademds, cuando se utiliza una fase acup
isa, los oligdmeros que muestran grupos de halogenuros de
.4cido asi como también los halogenuros de Acidos dicarboxi
flicos, siempre que sean algo solubles en agua, pueden eXpe=-
20 ;rimentar una saponificacidén a temperaturas mis altas, de
-:forma gue la reaccidn es interrumpida prematuramente. Ade~
mds, ciertos disolventes utilizables para la reaccidn, por
ejemplo glicoles, participan visiblemente, a temperaturas
:més altes, en la reaccidn con los halogenuros de &cido di-
25 :carboxilicos, de msnera que, en este caso, en lugar de los
;polimeros con las unidades recurrentes antes reivindicadas,
resultarian polimeros con grupos é&ster. A temperaturas por
debajo de 02C, los efectos negabtivos sntes indicados apa-
racen en medida insignificante, pero la solubilidad de la -

30 bisamidrazona de Acido oxélico en los disolventes emplea-
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~dos para ello disminuye de manera tan intensa que las can .

tidades necesarias para su disolucidn exigirian dimensio=--
nes extremadas,
La reaccidén entre la bisamidrazona del &cido oxé&

lico y los halogenuros de Acidos dicarboxilicos transcurre

‘en la mayor parte de los casos de menera relativamente ré-

‘pida. En el caso de una policondensacidn en un sistema de -

una {mica fase es necesaria, por lo tanto, una agitacidn
principalmente con el fin de evitar diferencias de concen-

tracidén y acelerar la reaccidn. saturalmente, cuando se

-trabaje en un sistema de dos fases, disminuye la veloci-

dad de reaccidn, de manera gque se debe activar el inber-

-cambio de mabteria entre ambas fases por agitacidn y even-

tualmente por adicidn de agente emulgente. vegln la activi

dad del sistema de agitacidn escogido, el nimero de sus re

voluciones deberd ser de unas 500 a 15000 por minubto. Como

agentes emulgentes que se han de afiadir son apropiados, por
ejemplo, laurilsulfato de sodio, EMULPHOR EL ¢ INTRASOL WL,
que se emplean en cantidades de 0,1 a 1% en peso, referi- .
das al agua.

Una caracteristica adicional de la reaccidn es

su caracter claramente exobérmico. Esto hace necesario que'

para el control de la temperatura de reaccidén no se pueda
renunciar a una refrigeracidn. La refrigeracidn sirve tam-
bién para la eliminacidn del calor de friccibn que aparecej
posiblemente en una agitacidn. Para la eliminacidn del ca—;
lor se pueden emplear los transmisores de frio materiales
técnicamente usuales.

Usualmente, ya por razones econdmicas, se bus-—

card evitar mayores excesos de un componente. Ixcesos pe-
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;queﬁos de un componente pueden ser uwbtilizados sin niua;u
éinconveniente, ya que especlialmente en sistemas de dos fa
' ses un exceso pequefio de uno u otro de los componentes no
» ejerce ninguna influencia indeseable sobre la policonden-
.sacién. Las cantidades de aceptadores de &cido que se em-
plean, se ajustan naturalmente de acuerdo con la cantidad
de halogenuro de hidrégeno que se separa durante la reaccidn
;y gue ha de ser neutralizado, la cual a su vez depende de
las cantidades en moles de los componentes de partida que;
;han de ser hechos reaccionar. Por mol de halogenuro de hi4
1dr6geno que se libera se debe emplear por lo btanto al me--
nos wn equivalente de aceptador de &cido.
| Uno de los modos posibles de policondensacidn
éconsiste en que se disuelven ambos componentes de la reac-
‘oibn conjuntamente en un disolvente orgénico inerte apro-
.piado o en varios disolventes orginicos inertes miscibles
.entre si, y se realiza la policondensacibén en fase homoge-
‘nea. Intre los disolventes que se pueden ubtilizar para ello,
‘por ejemplo triamida del Acido hexametilfosférico, dimeti;
‘formamida, W-metilpirrolidona y butirolactona, es especia;
‘mente bien apropiada la triamida del Acido hexametilfosfé=
‘rico, ya que es capaz de disolver comparativamente bien a
;la bisamidrazona del &cido oxAlico, que es soluble solo en
?pocos disolventes y en medida relativamente pequefia. Acep-
;tadores de Acido apropiados, solubles en los disolventes
forgénicos indicados, son por ejemplo compuestos de nitrd-
‘geno organicos terciarios, tales como piridina y sus deri
vados metilicos (picolina) y trietilamina, etc. Aunque tam
;bién se pueden emplear preferiblemente los aceptadores de

‘Acidos solubles en los sistemas de disolvente escogidos en

b,
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“cada caso, también se puede emplear para la fijacidn del

halogenuro de hidrdgeno que se ha separado en la reaccidn,
aceptadores de 4cido insolubles, por ejemplo carbonato de
sodio y bicarbonatos alcalinos. En este caso, estos mate-
riales son suspendidos en la fase orgénica en forma fina-
mente dividida.

ELl consumo de disolventes es menor en la reac-

cién de policondensacidn realizada en fase homogénea que

en los modos de policondensacidén descritos més abajo. No

obstante, las viscosidades o pesos moleculares que se pue;
den lograr con la misma no son tan altas como en los ﬁlti;
mos. La policondensacidn en fase homogénea constituye por

lo tanto un método preferido de preparacidn de poliacilo—'

xamidrazonas, en las que no se debe sobrepasar un cierto

'peso molecular.

Una forma de realizacién preferida adicional del.

procedimiento de acuerdo con el invento, que permite la prg

paracidén de poliaciloxamidrazonas de peso moleécular espe-

cialmente alto, consiste en utilizar en la realizacidn de

la policondensacidn dos disolventes inertes no miscibles en
tre si. Hay que suponer que en este caso la reaccién tiene

lugar ampliamente en la superficie de contacto limite. En |
esta forma de realizacidn, una de las fases contiene un di-
solvente inerte para el halogenuro de &cido dicarboxilico,g
¥ la otra contiene el disolvente para la bisamidrazona del -
écido ox8lico. El aceptador de Acido estd disuelto prefe- ‘
riblemente en el disolvente empleado para la bisamidrazona;
del 4cido ox8lico. Como disolventes para los halogenuros

de 4cido dicarboxilico son apropiados, por ejemplo, éster

+

met{lico del &cido acdtico, tetrahidrofuranc, dioxano, he-!
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'xano heptano, ciclohexano, decalina, cloroformo y tetra— .
gcloruro de carbono. Disolventes para la bisamidrazona del
?écido oxdlico y el aceptador de Acido pueden ser: agua,
Eglicol, triamida del &cido hexametilfosfdérico, dimetilfor-
mamida, H-metilpirrolidona y butirolactona. Los disolven-
+tes indicados como ejemplos han de ser combinados natural
mente, en cada caso, de manera que satisfagan la condicidn
ide formar dos fascs inmiscibles cnbtre =i,

1 acevbador de dcido puede ser disuvelto también
en el disolvente en el que se encuentra el halogenuro de &ci
do dicarboxilico. Los aceptadores de Acido solubles en ta-
les disolventes orgénicos serian por e¢jemplo trietilamina
y piridina. Sin embargo, los pesos moleculares de los pro-
ductos que se pueden lograr de esta manera no son general-
mente ten altos como en el caso antes descrito.

Se ha mostrado que en este modo de policondensa-
éién es ventajosa una agitacidn especialmente intensa, even
%ualmente después de afiadir un emulgente. Sistemas de agi- .
facién de alto nimero de revoluciones, tales como por ejem=-
plo el agitador de Kotthoff, el mezclador de Waring y el
Star-mix, o mezclador en estrella son especialmente bien
apropiados para este fin.

Una forma de realizacidén de este modo del proce-
éimiento prevé que una de las dos fases consista en una S0,
lucidn acuosa de la bisamidrazona y del aceptador de &cido.
Como aceptadores de fcido son especialmente apropiados en
este caso los bicarbonatos alcalinos. En ciertos casos, tem
bién son aconsejables eventualmente como aceptadores de éci
dos las bases fuertes. La aptitud de dichas sustancias pa-
‘ra ser utilizadas como aceptadores de &cidos hace necesario

:\)\.‘{/y ,-») (:
SIY 7 I Y
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que los componentes que forman la fase orgénica y la fase'
acuosa sean lo mis ampliamente insolubles entre si que sea
posible, para que se evite de esta manera una saponifica—f
cidén de los halogenuros de &cido dicarboxilico. La cues-
tidn del empleo de bases fuertes o débiles como aceptadofes
de 4cido, puede ser resuelta fAcilmente sin embargo even-
tualmente mediante simples y sencillos ensayos.

Un nuevo modo adicional de policondensacidn pre

" ferido para la preparacibén de los polimeros estl caracte-

rizado porgue se emplean, en calidad de disolventes, agua

y un liquido orginico miscible con agua, el cual es iner-:

te con relacidén al halogenuro de 4cido dicarboxilico y cu~

ya miscibilidad con agua ha sido disminuida totalmente o

en su mayor parbe por adicidn de agentes de salificacidn.

Una de las dos fases comnsiste por lo tanto en una solucién
acuosa de bisamidrazona de &cido oxdlico que contiene agen
te de salificacién, y la otra consiste en una solucién de
un halogenuro de &cido dicarboxilico en un disolvente or-
génico inerte. También en este caso el aceptador de &cido.

deberd estar disuelto preferiblemente en la fase en la que

~ se encuentra la bisamidrazona del &cido oxdlico. Como agen

" tes de salificacibn son apropladas todas las sales solu-

bles en agua conocidas para semejante fin siempre que sean

" inertes con relacién a los mondmeros. Segln el bipo del di

- solvente orgdnico utilizado para la fase orgénica, cier-

tos aceptadores de &cido pueden asumir ademds simulténea-:

mente la funcidn del agente de salificacibn, tales comom

: por ejemplo, el carbonato de sodio. La eleccidn apropiada;
. de agentes de salificacidén y las cantidades necesarias de

; los mismos, que dependen de la miscibilided con el agua
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del disolvente orgénico escogido, pueden ser determinadﬁb'“

i para cada caso con facilidad de manera experimental. Tam-

 bién para este modo del procedimiento se aconseja una agi

tacidén lo mAs intensa posible.
Esta forma de realizacidn del procedimiento de
scuerdo con el invento abre por lo vanto la posibilidad de

emplear también disolventes miscibles entre si, para la

- preparacidn de poliaciloxamidrazonas de pesos moleculares
-elevados. Con ello se amplia considerablemente la gama de
‘los disolventes que sirven para la disolucién de los halo-
genuros de 4cidos dicarboxilicos. Asi, en calidad Ge disol
iventes para los halogenuros de¢ &cidos dicarboxilicos se .
tpueden emplear, por ejemplo: carbonato de glicol, carbona;
to de 1,2-dimetilglicol, tetrahidrofurano, ésterdietilico
"del Acido oxAlico, ésterdietilico del Acido malénico, ¥y

dioxano. Para este modo de trabajo, rico por lo tanto en

posibilidades de combinacibén, se han acreditado especial- ‘

mente bien los sigulentes sistemas de dos fases:

A
12 fase 28 fase
Disolvente: Agua Triamida del éci

fe-peyametil fos
Componentes de reaccidén: Bisamidrazona del Cloruro de teref

fcido oxédlico taloilo
Aceptador de Acido: Bicarbonato alca- -
' lino

Agente de salificacidén: Sulfato de sodio -

T
k;
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&
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12 fase

22 fase
- Disolvente: Agua Tetrahidrofurano
Componentes de reaccidn: Bisamidrazona Cloruro de teref

del fcido oxdlico taloilo

5 Aceptador de &cido: Carbonato de sodio -
_ Agente de salificacidén: Carbonato de sodio -

Tal como ya se ha indicado, dentro del marco dei
‘ invento se pueden preparar, segin el modo de policondensa
cidén, poliaciloxamidrazonas de diferentes pesos molecula=-
10 - res. Los productos polimeros obtenidos poseian una visco—;
sidad reducida Y red =0,4 a 1,2 (los valores medidos a
202C se refieren a soluciones de polimero que, por cada
100 ml de Acido sulflrico al 98%, contienen 1 g del poli-:
" mero). Pueden encontrar utilizacién como materiales sinté
15 ' ticos y ademds de ello pueden ser convertidos por ciclo- -
| deshidratacién en poli-bis-(1,2,l4-triazoles).

Los siguientes ejemplos explicarén aln mas el

procedimiento.
Ejemplo 1. Una solucidn,consistente en 2,9 g
20 i (2,5 % 1072 moles) de oxal-bis-amidrazona, 4,2 g (5 x 10‘?

 moles) de bicarbonato de sbdio, 1,5 g de laurilsulfato de
- sodio y 150 ml de agua, es calentads hasba 55-602C y es
afiadida a un aparato mezclador (mezclador de Waring), cuyé

“cuba o vaso es mantenida a 552C. A 13 x 107 vueltas poxr

3146736
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‘minuto se afiade a la fase acuosa una solucidén de 5,1 g de

2moles) en 150 ml de te-

écloruro de tereftaloilo (2,5 x 10~
“tracloruro de carbono secado. Después de un periodo de agi
tacibén de 6 minutos, el policondensado es separado por ceg:
5 trifugacidn, subsisulentemente es lavado con metanol, des-
;pués con una solucidn al 37 de carbonato de sodio y final- .
mente con agua hasta guedar neutro, y es separado por cen-
:trifugacién. Después de un Gltimo lavado con metanol, el
;producto es separado por filtracidn y es secado en la es-
10 ‘tufa secadora en vacio a 802C; subsiguientemente es desme-
;nuzado v es secado ulteriormente bajo alto vacio. ia vis=- ‘
‘cosidad reducida del policondensado obtenido era de 0,74,
medida a 202C y con una concentracidén de 1 g de substancia/

'1.00 ml de Acido sulffirico concentrado.

15 ' sjemplo 2.~ Una solucidén de 15, 3 g (7,5 x 1072

moles) de clorurc de tereftaloilo en 600 ml de éster etili
co del &cido acético secado, es enfriada hasta 52C en un
&aso de vidrio de % litros en un baifio de agua y hielo. Des-~
jués de alcanzar esta temperatura, bajo vigorosa agitacidn
20 con un agitador de Kotthoff con 1400 vueltas por minuto,
una solucidn de 8,7 g ('7,5):10"2 moles) de oxal-bis, amidra
éona,12,6 g (15x10-2moles) de carbonato de sodio y 6 g de
iaurilsulfato de sodio en 600 ml de agua destilada,es afiadi
ha de una sola vez a la solucidén de &ster de 4cido acético.
25 Después de un periodo de agitacidn de 10 minutos,en el cuai
;demés se enfria con solucidén acuosa de &cido acético, el
bolicondensado fuertemente hinchado es separado por filtra-
cidn, y es lavado con metanol, dos veces con agua y después
de nuevo una vez con metanol. Los liguidos de lavado que per

30 manecen en el polimero son separados por destilacidén azeo- .

[
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lico, 4,2 g (5 x 107

tropica con ayuda de ligroina. EL producto es secado en
una estufa secadora de vacio a 802C. ILa viscosidad reduci-
da era de 1,07 a 202C y una concentracidén de 1 g de sus-

tancia/l00 nl de Acido sulflrico concentrado.

Ljemplo 3.~ Una soluecidn de 3,83 g (2,5 x 1072

moles) de dicloruro de &cido fumdrico en 200 ml de éster

etilico del 4cido acdtico secado, es enfriada hasta 109C

en un vaso de vidrio de 1 litro en un bafic de agua y hie-
lo. lespués de esto, bajo vigorosa agibacién con un agits:
dor de Kotthoff con 1400 vueltas por minuto, una solucidn:

5 .

de 2,9 g (2,5 x 10 © moles) de bisamidrazona del &cido oxi

2 moles) de bicarbonato de sodio y 2

g de laurilsulfato de sodio en 200 ml de agua destilada es
afiadide de una sola vez a la solucidén de éster acébtico.Des
pués de un periodo de agitacidén de 10 minutos, con refri--
geracidén continua, el policondensado es separado por fil--
tracidn y es lavado, en primer lugar con metanol, aespuésg
dos veces con agua, y finalmente de nuevo una vez con meta
nol. Los liquidos de lavado que permanecen en el polimero
son separados por su parte por destilacidn azeotrdpica con
ayuda de ligroina. El producto es secado a 802C en la es~
tufa secadora de vacio. La viscosidad reducida era de 0,45

a 202C y una concentracidén de 1 g de sustancia/l100 ml de

fcido sulftrico concentrado.

Ejemplo 4.~ 5,1 g de cloruro de tereftaloilo
(2,5 x :I.O"2 moles) son disueltos en 200 ml de betrahidro- :

‘furano anhidro v son afladidos rapidamente bajo agitacién

en un aparato mezclador (de 13.000 vueltas por minubo), &

346736
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" la temperatura ambiente, a una solucidn de 2,9 g de bisa-
" midrazona del &cido oxllico (2,5 x 1072 moles) y 2565 g
- de carbonato de sodio anhidro en 200 ml de agua. El poli-

" mero que precipita inmediatamente es separado por centri~

fugacidn, es lavado varias veces con agua y alcohol, y

subsiguientemente es liberado de los liquidos de lavado

- por destilacidn azeotrdpica con octano.

Después de secar bajo vacio, el polimero posece

una viscosidad reducida de 1,04,

Ejemplo 5.- 0,58 g de bisamidrazona del &cido

. oxhlico (0,5 x 1072 moles) son disuveltos a 402C en 25 ml
- de triamida del Acido hexametilfosférico (HHMP) y 0,S ml de

piridina. A esto, bajo refrigeracidén con agua, se afiade

una solucidn de 1,02 g de cloruro de tereftaloilo (0,5 x
1072 moles) en 5 ml de HMP. La mezcla homogénea de reaccidn
es agltada durante 30 minubos y subsiguientemente es libe-

rada de disolvente por destilacién en vacio. Uespués de la

' par varias veces con agua y alcohol, el polimero es secado

en vacio. Su viscosidad reducida es de 0,58.

La presente solicitud que corresponde a la pre-.

sentada en Repfiblica Federal Alemana, el 4 de Noviembre
" de 1.966, con el nimero G 48.367 IVd/39c, se acoge a los
beneficios del articulo 21 del vigente mstatuto sobre Fro

. piedad Industrial.

- is é'ﬁv Lﬂ By 53
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Ios puntos de invencidn propia y nueva que se
presentan para que sean objeto de esta solicitud de Paben-
te de Invencidén en Espafia, por VEINTE afios, son los si-- |
guientes:

1.~ Procedimiento pera la preparacidn de polia- :
ciloxamidrazonas con las unidades recurrentes de la siguien

te f£érmula

'..NH-N'_" - =N—NH—Q-R—Q|00
X - o

caracterizado porque se hace reaccionar bisamidrazona del

dcido ox@lico, en sistemas disolventes de una fnica fase o
de dos fases, en presencia de aceptadores de &cido, bajo :
agitacidn y eliminacidn del calor de reaccidn, a temperatu-
ias de 0 a 1502C, con uno o varios halogenuros de 4cido di{

carboxilico de la fdérmula general

én la que R significa un radical alifético, saturado o in-
saturado, de cadena rcebta o ramificada, con 2 a 12 Atomos

de carbono, un radical cicloalifdtico, aralifético o aromé;
tico, ¥y X significa cloro o bromo, y se alsla el producto

346736

de la reaccidn.
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2.~ Procediniento segin la reivindicacidén 1,
écaracterizado porque se lleva a cabo la reaccidn en pre-
‘sencia de agentes emulgentes.

3.~ Procedimiento segfin la reivindicacién 1, ca-
iracterizadohporque como sistema disolvente de una fmica fa
se se emplea un disolvente orginico inerte. A

4,- Procedimiento segln la reivindicacidén 1, ca-
racterizado porque como sistema disolvente de una fmica fa
‘se se utilizan varios disolventes orgénicos inertes misci-
bles entre si.

: 5.~ Procedimiento seglin las reivindicaciones 3 y
4., caracterizado porque como disolvente orghdnico inerte se
utiliza triamida del 8cido hexametilfosférico.

6.~ Procedimiento segin las reivindicaciones 1 y
2, caracterizado porque como sistema disolvente de dos fases
ge ubilizan dos disolventes inertes no miscibles entre si..

7.~ Procedimiento segin la reivindicacidn 6, ca-
racterizado porque como disolvente para la bisamidrazona dél
4cido oxAlico se utiliza agua.

' 8.- Procedimiento segim las reivindicaciones 1, 2,
6 y 7, caracterizado porque como aceptador de &cido se em-
plea una sal de reaccidn basica, que es soluble en agua.
. 9.- Procedimiento segin las reivindicaciones 1 y
2, caracterizado porgue como sistema disolvente de dos fa-
ses se emplean agua y un liquido miscible con agua, que es -
inerte con relacién al halogenuro de &cido dicarboxilico y
.cuya miscibilidad con agua ha sido disminuida totalmente o
en su mayor parte por adicidén de agentes de salificacidn.,
10.~ Procedimiento segln la reivindicacidén 9, ce~-

racterizado porque como agente de salificacidn se utilizen

346736
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aceptadores de_acido.

11.- Procedimiento segln la reivindicacién 10,
caracterizado porque como agente de salificacidn y acepta-
dor de Acidos se emplea carbonato de sodio.

12.~ Procedimiento segin la reivindicacién 9,
caracterizado porque como disolvente orgénico miscible con
agua se utiliza triasmida de 4cido hexametilfosférico, ¥y
como agente de galificacidn se utiliza sulfato de sodio.

13.~ Procedimiento segin las reivindicaciones 1
a 12, caracterizado porque como halogenuro de &cido dicar-
boxilico se utiliza cloruro de tereftaloilo.

14,- Procedimiento para la preparacidén de polia~-
ciloxamidrazonas.

Tal y como se ha descrito en la Memoria que an- .
tecede y para los fines que se han especificado.

Esta Memoria consta de diecisiete hojas escritas

a maquina por una sola cara.
SO R NI T

A!baé:db%@ ‘

Madrid.
P.A,
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