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INVENCION
por "UN PROCEDIMIENTO PARA TA PREPARACION DE UN COMPIEJO
METAIICO ASIMETRICO DE‘BISAZOMETINA“; a favor de la fir-

ma suiza CIBA-GEIGY AG, residente en BASIIEA (Suiza).

MEMORTA DESCRIPTIVA
Este invento se ref:}ere a nuevos c_:ompues-bos .
de big-azo-metina motalizados, valiosos como. pigmentos,
¥ a nuevas bis~ago-metinas utilizables en la produccidn
de los plgmentos metalizados:
Este invento p;'oporciona un nuevo compuesto

asimétrico de lg férmulas



5.

10,

15,

20.

25,

30,

en la que

n es 1, 2, 3 6 4;

M es un dtomo de metal de transicibng

Y es hidrdgeno o un grupo hidrosolubilizante
0, cuando n es 2, dos substituyentes ¥ pﬁeden
formar un anillo carbociclicos

¥y los radicales
Ay B son radicales heterociclicos deseme jantes o

bien
es un radical heterociclico y

B es un radical arilénico,

. Cuando A es un radical heterociclico y B es
w radical arilénico, B constituye preferentemente wn
radical fenilénico o naftilénico, proporcionando asi-

compuestos preferidos que tienen la férmula

(1),
IT

X)




donde
Y, My n tieneﬁ el mismo significado que se les ha
atribuido antes;
X es igual a Y o diferente de ella y representa
5. hidrégeno o un grupo no hidrosolubilizante,
0 bien, cuando n es 2, dos substituyentes
X y/o dos substituyentes Y pueden formar un

anillo carbocilicos

A; es el radical de un o~hidroxi--aldehido
10. heterociclico; y
il es un nlmero por valor de 1 a 4,

Ejemplos de precursores o-hidroxi-aldehidicos
heterocfclicos preferidos del radical A son 1os al&ehidos

pirazdélonicos de la férmula

15, CHO

111

20,
donde
Ry 2 tienen el mismo significado que X oY y
' n tiene el mismo significado que se le ha
atribuido antes.
25, En consecuencia, ejemplos subgendricos

preferidos de los compuestos II gon 10s de la férmula:



5o

10,

15.

20,

25,

i (%) -

(z)

donde
X ¥y Z, R, M, m y n tlenen el mismo significado que
se les ha atribuido antes
mientras que
b es un nlmero por valor de 1 a 4.,
Otros ejemplos de precursores Oo-hidroxialde-
hidicos heterociclicos del radical A que se prefieren son

los aldehidos hidroxiquinolinicos de 1a férmula:

CHO

donde
Zy n tienen el mismo significado que se les ha
atribuido antes,
En consecuencia, otros ejemplos subgenéricos
preferidos de 10s compuestos II son las respectivas big-

azometinas de la férmulg



5,

10.

15,

20,

(Z)p

donde
My nymy I, p, Yy Z +tienen ellmismo gignificado que se
les ha atribuldo antes, ademds de que
des grupos X adyacentes 0 dos grupos Y adya-
centes o0 dos érupos % adyacentes pueden formar
un anillo arilénico fundido,
En el caso de los compuestos A vy B, en la
férmula I, sean ambos radicales heterociclicos, 4stos son
diferentes; ya sea porque Ay B son Unicos de por si,
V.. sea porque, a pesar de tener el mismo nidcleo heteroci-
clico, llevan substituyentes diferentes. Ejemplos de sste

tipo son los compuestos de la férmula:




10.

15,

20,

(Z)p
donde
M; Y; Z; My ny p tlenen el mismo significado que se

. les ha atribuido antes,
mientras que
Z- tiene el mismo significado que Y; pero es
diferente de Z.
Ejemplos de dtomos de metal de transicidn
que pueden hallarse en el compuesto de 1a formuls I son
298 de hierro, cobalto, manganeso, cromo o vanadio, pero
se usan preferentemente 1los de 1los metales del tipo MII
que forman cuatro complejos coordinados, Metales especial-
mente preferidos son el cinc, el cobre y el niquel.
Este invento proporciona un primer procedi-
miento para producir un cempuesto de la férmula I que

comprende hacer reaccionar un compuesto de la férmuls




5,

10,

15,

20,

25,

X

donde
A, Yy n tienen el mismo significado que se les ha

atribuido antes,

con un o-hidroxialdehido heterociclico de la férmula:
CHO

~0H

donde
B tiene el mismo significado que antes y se

mantienen las restricciones anteriores respecto
a ser Ay B tipos desemejantes de radicales
heterooicliOOs;
¥ luego metalizar el produecto, Ejomplos de aldehidos
heterociclicos X que pueden usarse son los compuestos
II 'y IV , que producen asi compuestos del tipo
(1),

=

HO .

B XI




&, By, Y y n tienen el mismo significado que se leg

ha atrituide antes,

“
-

productos que luego se metalizan,
5. En alternativa, puede usarse en el primef’”
procedimiento de este invento un o~hidroxiaril~gldehido
de la férmula
) HO

o

10, (), —1— J XII
| '\/ ~ 0H

donde
Ly n tienmen el mismc significado que se les ha
15. atribuido antes,

bara produclr un compuesto de la férmuls

; (Y),

¢
20, e XIIT

7
A i (x),
H HO — N
donde

25, Ay my, X, Y yn tienen el mismo significado que se les

ha atribuido antes,
el cuel luego se metaliza,

Fl procedimiento puede, como es légico, modi~ .



Wicarse haclends reaccionsr un conpuesto de la férmulas

(1),

XIv

5,

(X)) — NH,

25

donde
Y, Z; myn ‘tienen el mismo significado que se
10, les ha atribuido antes,
con un compuesto de la férmula X y metalizando el productoc
como antes.

Este invento incluye tambidn las mezclas
de los quelatos metélicos asimétricos de la férmula I con

15, lcs respectivos compuestos simdtricos., Estas mezclas
pueden producirse, por ejemplo, preparando primeramente
los compuestos asimétricos tal como se ha descrito antes
y mezclando luego estos con los respectivos compuestos
simétriooa; 0 bilen pueden obtenerse directamente por

20, reaccién de una 1,2-arilendiamina con una mezela de
2-hidroxi~l~aldehidos.

La etapa condensacional de la reaccidén del
compuesto IX con X o XII ¢ de XIV con X puede efectuarse
en solucidn o bien en una suspensién finamente dispersa,

25, con buena agitacién y utilizando como medio reaccional
agua 0 un disolvente orgénico, Ia reaccidn se lleva a

cabo convenientemente a temperatura elevada, de ordinerio



5

10.

15.

20.

25.

enire 502C y la temperaturs a la que ss produce el re-
flujo de la megcla, segin sean 10s reactivos y el disol-
ventes que se uwtilicen. De preferencia, se vigila la reac~
cidn pera asegurarse de que procede con ritmo safi@facto-
rio y de que el producto finel no va a ser impurifieadé
por reaccioneg seoundarias; como el desproporcionémiento:

La metalizacién de los productos de reaceidn
XI y XIII puede efectuarse in situ o bien puede sepérarse
por filtracidn el ligando, 1avarsé ¥y volverse g su@pender
en el mismo disolvente 0 en otro distinto, antes“dg_la:
metalizacién, Esta puede realizarse utilizando una- solu~
cién de cualquier sal o complejo apropiados de uhumétal
de transicibén, Para cuprificar, puede usarse unaréolugién
acuoge de acetato de cobre, de sulfato de cuproamonio o
de cuprotartrato sédico, En ¢l caso de la metalizaciéﬁ con
cincy; puede usarse una solucidn alcohdlica de acetato de
cinc. Cuando la metalizacibén se realiza utiligzando niquel,
resulta conveniente usar una solucidn de tetrahidréto de
acetato de niquel en dimetilformamida,

Los compuestos de la férmula IX son nuevos
y formen parte de este invento, Estos compuestos pueden
producirse haciendo reaccionar conjuntamente el respecﬁivo
o-hidroxiaidehido y o-arilendiamina en solucién o en fdrma
de una suspenszidén finemente dispersa, con agitacidn eficaz,
en agua 0 un disolvente orgénico, a una temperatura de
reaccién inferior a 75°C (de preferencia, a la ‘temperatu-
ra del ambiente) y por tiempo suficiente para que la
reaccibn pueda llegar a completarse.r El tiempo para que

la reaccifn se complete varia de 30 minubos a 7 horas



10.

15.

20,

. 25,

segin la naturaleza d2 los reactives y las condicilones
que se empleen. Resulta particuiarmente conveniente
efectuar la reaccidn an una suspensidn o solucidén acuosa,
a pH entre 6 ¥y 9 y en presencia de un ggente reductor
suave (como el bisulfito sédico; por ejemplo, en la
relacidén de 2 moles de bisulfito por 1 mol de aldehido),
De esta manera se facilita la reaccidn y se evita la
contaminacidén del producto con productos de oxidacidén que
tendrian efecto deletéreo sobre su brillo y otras pro-
piedades fisicas. Cuando se actia en medio acuoso, puéden
afiadirse con ventaja pequefias cantidades (es decir, menés
del 3% en peso respecto al peso calculado del producto)
de un surfactante anidnico, no idnico o catidnico,

Aungque en lugar del agua pueden emplearse como
medio de reaccidén una diversidad de disolventes orgédnicos
(por ejemplo, alcoholes, cetonas, ésteres o hidrocarbu-
r0s), esto es menos preferido porque en 1los disolventes
orgénicos ge puede producir desproporcionamionﬁq/gggduce a
una mezcla de bis-azometina y de o-arilendiamina libre,

El desproporciconamiento puede producirse )
tambidn 21 calentar una solucidn o suspensidén de wn
compuesto de la férmule XIV o IXZ o al secar 0 almacenar
estos compuestos. Por tal motivo resulta particularmente
ventajoso hacerlos reaccionar directamente con los compues
tos de la férmula X o XII, respectivamente, sin ningin
otro tratamiento que no sea la filtracién y el lavado,

Los compuestos de las férmulas XI y XIII
son tambidén nuevos y forman parte del invento.

Los compuestos de la fdérmula I pueden emplear—



Se

10,

15,

20,

25,

&k

se come pigmentos directamente Jos nués de ser obtenidos
por el pfuCedlmlanc e este invento, o0 sea después de
haberlos separado, por flltra016n, de su mezcla ggggplOHal
¥y secado, En alternativa, se 1os puede someter antqs a
elaboracibén ulterior utilizando técnicas oonoaidaﬁddé
acondlclonamlento en himedo 0 en seco {como la moi%hraclén,
ya sea s0la, ya sea en presencia de una sal hldroéaiﬁble

u otro medio que més tarde pueda ser excluido, por;“’
ejenplo mediante lavado). ' -

Por el modo econdmico y sencillo como se°
produoen, comblnado con sus excelentes propledades,’
big entarias, 1os compuestos de la Férmula I son va1i030s
para servir de pigmentos en una amplia variledad de medios
organicos; por ejemplo revestimientos superficiales,
tintas y polimeros, pinturas y plésticos,

En consccuencia este invento proporcions
también un método para tefiir el materisl orgénico, que
comprende incorporar gl material orgdnico wna proporcidn
inferior de un compuesto de la Fférmuls I,

Los compuestos de la férmula I son pigmentos
valiOSos, de altas propiedades de so0lidez, y muchos de
ellos, especialmente los complejos de cobre y de niquel
tienen suficiente grado de durabilidad para que se 1os
pueda usar con eficacia en 10g barnices o lacas para vehi-
culos automéviles,

A continuacibn se exponen algunos ejemplos,

En ellos, a menos que se haga constar otra ¢O0sa, las partes

¥y los porcentajes se entienden en peso,



10,

;‘5.

20,

-25,

EJEMPLO 1
Se afladieron a gotas en el curso de 15 minutos
20 8 partes de 2~h1drox1»3~narbox1~l—naftaldehido, dl—
sueltas en 500 partes de etanol, a una solucidn de 1417
partes de 3,4-diamino-nitrobenceno en 500 partes de ofanol,
Después de agitar por 1% horas, se filtré la suspensidn
fria; de color rojo brillante, se la lavo con etanol hagta
limpidez de las lavazas y se la filtré por succidn, 1o que
dio una torta de prensa que contenia 29 (85 %) de un sélido
rojo; con punto de fusidn de 227-2372 C (descomposicidn)

de la férmulsa:

0

EJEMPLO 2

Se agitaron por 15 minutos en 1000 partes
de agua 43 partes de 2~hidroxi~-l-naftaldehido, 39 partes
de 3,4-diamino-nitrobenceno y 1 varte de un . surfactante no
iénico comercial, 10 que dié wna suspension de color pardo-
rrojizo, Se afiadieron 10 partes de hidréxido sédico disuel-
tas en 200 partes de agua, con 1o que se formé una suspen-
gibn de color-pardo. Luego se agregaron 38 partes de
bisulfito g6dico y se calento la suspensidn en bafio de

vapor a 752C por 7 horas, después de 1o cual se £iltrd



la suspensién; de color pa":'é'.ﬂa:aa:.:‘anjado; se la lavé con
agua fria hasta que estuve Cesprovista de bisulfito y

se la secé, Sec obtuvieron 68 partes (88%) de un sélido
pardosnaranjado, con punto de fusién de 203-208eC ¥ de

-

5. la férmulg Tt

caw

10,
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L

Se ggitaron sn i6;5 pertes de metil--CellosOlve
(Celiosolve es una marca comercisl) 2,3 partes del pro-
ducto del ejemplo 8, Se afiadid a esto 1 parte de monohi-
5, drate de acetato clprico disuelta en 9,5 partes de dime-
tilformamida en ebullicién ¥ se sometié la mezcla re-
sultante g reflujo por 6% horas, Tuege se filtrd en-ca~
, 1iente; se lavé el s6lido con metil-cellosolve y & coOne-
tinuacibn con etancl y se le secd, 1lo que aid 23 partes
10, (89%) de un sbélido pardoamarillento, con un punto de
fusidn 285~2882C,
EJEMPLO 26
Se agitaron en 46;5 partes de metil-Gellosol—~
ve 2;4 partes del producto del Ejemplo 9, Se afiadieron a
15, esto 1,3 ?artes de tetrahidrato de acetato de niquel en
19 partes de metil-Cellosolve calicnte y se sometid la
mezcla resultante a reflujo por-6% horas. Se obbtuvo una
suspensidén rojoanaranjada; que sc £iltrd en caliente,
El s6lido resultante, lavado con metil-Cellesolve y a
20, contiruacidn con etanol, dic 2,3 partes (87%) de un s6-
1ido rojoaranjado; con punto de fusibn no inferior a 3002C,

EJEMPLOS 27 a 66

Se metalizaron varios ligandos utilizando
uno de los procedimientos descritos eh los ejemplos 25
25, v 26,
Las estructuras y las propiedades de 10s
productos que asi se cbiuvieron estin resumidas en la

tabla ITT que sigue,
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EJEMELO 67

Se. afiadieron 8,6 partes de 2-hidroxi-1-
naftaidehldo, disueltas en 80 partes de etanol, a 7, 13
paertes de 3,4-diamino-clorobenceno disueltas en 80 partes
de etanol y =e agito la megela por 1 hora, Se agregd una

golucidn de 10,1 partes de l-fenil- 3-met11 4-Formil-

pirazol-5-ona en 80 partes de etﬂnol 1o que did.una suspen-

gién de color amarillo anaranjado, la cual se sometid a
reflujo por 4 héras; se filtrd en calientes, se lavd con
etanol y se sec6, Resultaron 19,2 partes (80%) de un |
sdlido amarillo anaranjado, con punto de fusibn de 175-

1959C (descomposicién) y de la férmula

BEJEMPLO 68

Se mezclaron con una suspensidn de 4,2
partes de 1l~fenil-3-metil~4-formil-pirazol-5-ona 5,8 par-
teg de N-(2-hidroxi~l-naftiliden)-2~amino-4-metil-anilina

(preparada por un método semejante &l uwtilizado en el
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Ejempic 1), empastadas sn €Tanol, y se sometié la mezels g
reflujo por 4 horss, Tuegn se la filtro en caliente,>

se 1avd el sélido con etancl y se le secd. Resultaror,§,0
partes .(83%) de um sdélidc amarillo, con punto de fusidn

de 140-1439C y de la férmula

Hy
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Se agltaron durante 15 minutos en 89 partes

H
\/\”/C 3

Ne——N

EJEMPLO 69

de etanol 5,05 partes de 1—fenil-3—metil—4~fcrmil—pirazol-
5-ona; 5;03 partes de aldehido 5~bromofsa1iciclico ¥y
2;7 partes de o-fenilendiamina ¥ luego se sometid la mezela
a réflujo vy agitacidn durante siete horas, Se filtrd la
suspensidn amarilla resultante, se lavé el sélido con eta~
nol y se le secd. Se obbuvieron asi 8;6 partes de un sélido
amarillo; con punto de fusién de 201-2040C,

3,8 partes del producto anterior se calenta
ron en reflujo en 72 partes de metil~cellosolve. Se afig-

dieron 1,6 partes de monohidrsio de acetato clprico disuel-
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tas en 24 partes de dimetiiformamida caliente ¥y la guspen~
sidn resultante, de color verde Cchscuro, se sometio =g
reflujo por 6 horas y luego se dejé enfriar. Se sepa»é
por filtracidén el sdlido, se 1avd éste con metil-cellosol-
ve y a continuacién con etanol y se le secd, Se obtuvieron
gsi 3;1 partes de un sélido pardo, con punto de fusiln
no inferior a 300°C,
EJEMPLO 70

Se mezclaron 5 partes del producto del Ejem—'
plo 32 cog 5 partes del compuesto simétrico respectivo,
0 sea N,N'-bis-(2-hidroxi-l-naftiliden)-2,4~diaminotolue
no-niguel II, 1o que dibé un polvo de color pardoaranjado
y con punto de fusiln no inferior a 3000Q,
EJEMPLO 71

Se agitaron en 19 partes de metll—cellOsolve
2 ,5 partes de N N'-bls-(2-h1drox1~l-naft111den)-1 2-diami-
nobenceno y 1,78 partes del producto del Ejemplo 8 y se
calentd la suspensibn, Se suspendieron por otra parte -
2,74 partes de tetrahidrato de acetato de niguel en 10
partes de metil-cellosolve caliente ¥y se afiadib esta
suspensidén a la anterior., Ia suspensidn resultante, de co-
lor pardoanaranjado; se sometid a reflujo por 4 horas vy
luego se scpard por filtracidn el s6lido, se le lavé con
metil-cellesolve y luego con etanol ¥ se le secd, Se
obtuvieron asi 4;6 partes de un sélido rojoanaranjado; con
punto de fusiénm no inferior a 300¢2¢,
EJEMPLO 72

Se molieron en molino de bolas 60 partes del

producto del Ejemplo 25 con 138 partes de "Epok Ug9lo3"
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(que es wna solucidn en butancl normgi de una resins de

formaldehido/melamina butilada y no modificada) y 452
partes de xileno. Se afiadieron gradualmente 350'3qr$es

de "Epok D2103" (que es uma solucidn de una resinaizq
hidroxi-acrilice en una mezcls 1:1 de xileno & butanol nor~

mal) y se prosiguid la molturacién con bolas, ILa mpgg}a

resultante Presenté una relacién de pigmento a aglbméranﬁe

de 1:55 esta relacibn se ajusto a 1:10 afiadiendo més S01lu~

uuuuu

necesaria para rociarla, Con ella se rociaron unos pane-
les de aluminio que luego se guardaron en estufa a 120°G
durante 30 minutos, Las peliculas de pintursg resulranres
pPresentaron execelente solidez a la luzy al calor y a los
deidoss por ejemplo, la salpicadurs de los paneles con
4cido clorhidrico 0;1 N no dejé decoloracidn ninguna
después del secado, y el mantenimiento de 1o0g paneles

en estufa a 180eC por 30 minﬁ$05 no tuvo prdcticamente
ningin efeeto perceptible sobre el color. Los paneles
revestidos resultantes aparecicron de un color amarillo '
transparente muy atractivo ¥ budieron ser rociados encinma,
por ejemplo con una pinturs blanca del mismo tipo, sin -
Que el color amarillo se escwrricra en ella y echara g
perder asi el nuevo acabado blanco:

. Cuando el maculador (con una relacidén de
nigmento a aglomerante de 1:5) cuya preparacidn se ha
descrito antes se combiné con una pasta apropiada de
aluminio finamente pulverizado; para obtener una relacién
de pigmento a aluminio de 75:25, ¥ se volvid a diluir 1g

mezcla hasta una viscosidaed adecuada para la rociadura
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3z obtuvie ron revssiimientos metdiicos de wn amarillo
verdoso muy atractive y que presentaron teambidn excelentes
propiedades de solidegz, ]

De la misma manera, reemplazando el prodﬁcto
del Ejemplo 25 por los productos de cualquiera de lqsa
Ejemplos 26 a 69 pudieron obtenerse peliculas de pinturs
con matices que varisban del emarillo al rojo. Todos,
gin embargo, se caracterizaron por presentar las mismas
propiedades excelentes de solidez,

= 4, =

NOTA

Descrito el objeto del presente invento, se
declaran nuevas y de propia invencidn las siguientes
reivindicaciones con prioridad de la solicitud de patente

inglesa ne 43451/72 depositada el 20 de Septiembre de
1972 y completada el 30 de Agosto 19%3.

1. Un procedimiento pare la Preparacidn de
un complejo metélico asimétrico de bisazometina de la

férmula

(¥Y)

-



san 18 due

B esl, 2, 36 4; i
vy

es un dtomo de metal de transicidng

Y es hidrégeno o un grupo no hidrosolubilizante

5 0 bien, cuando n es 2, dos substituyenteS‘Y

pueden formar un anillo carbociclicos y ~ 7

o -
- -

Ay B son radicales heterociclicos deseme jantes -

0 bien U
& es un radical heterociclico y SR
10. B es un radical arilénico, S

caracterizado por hacerse reaccibtnar un compuesto”de -

la £érmula

donde )
A, Yy n tlenen la misma definicibn antes indica~
da, '

20, con un o-hidroxialdehido heterocfclico de la férmula:

HO |
Bj]\ X
N0

B tiene el mismo gignificado antes indicedo,

25, donde

con un o~hidroxi-araldechido de 1la férmula:

L
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donde

is

CHD
(X) ' XII
OH

es un nimero por valor de 1 a 43

es lguel & Y o diferentc de ella y represéﬁta
hidrégeno o un grupo no hidrosolubilizante S
bien; cuando n es 2; dos substituyentes ¥ y/o

dos substituyentes Y pueden former un anillo

carboriiclicos

para obtenor un producto de reaccidn de la férmula:

B XI
HO

¥y metalizarse luego el compuesto XI

2. Un procedimiento como se define en la

relvindicacidh 1, caracterizado en que el compuesto de’

la férmula XI tiene la férmula
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i —i N , e
5. : )
E:]I::; (X)m XIII -
. H HO ' ' v

donde

Weh a ot

A, Y n, Xym tienen la mlsma definicidn que, en

-
-
-

10, la reivindicacién 1, =

-

Y
A

3. In procedumlento como se define en las rel-

vindicaciones 1 y 2, caracterizado en que la etapa de
reaccién de condensacién entre ol compuesto IXy X o XIT
se efectla en solucién 0 en una suspensiém finamente

15, dispersa, con buena agitacidn:

4. Un procedimiento como se define en cuglquio-
re de las reivindicaciones 1 a 3, caracterizado en que ge
vigila la reaccién de condensacién para asegurarse de
que se desarrolla can ritmo satisfactorio y de que el

20, producto final no se impurufica a causa de reacciones

secundarias,

5. Un procedimiento como se define en cualquie-
ra de las reivindicaciones 1 a 4; caracterizade en que la
metaligacidén del compuesto XI o XIII se efectua in gitu

25, © en que ol compuesto XI o XIII es separado por filtra-
elén, 1avado ¥y vuelto a suspender en el mismo disolvente

0 en otro dlstlnto, antes de la motalizacidn,

N
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6, Un procodimiento como se define en cuaiquiera
ds ias relvindicaciones 1 a 5, caracterizado por utili;
zarse, para efectuar la metalizacidén, wne solucidr
acuosa de acetato de cobre, sulfato cuproaménico o de

cuprotartrato sédico,

7. Un procedimiento como se defins en cugl-
quiera de las reivindicaciones 1 a 5, caracterizado
por usarse, para efectuar la metalizacidén, una solucién

alcohdlica de acetato de cine,

8. Un procedimiento como se define en cugie
quiera de lags reivindicaciones 1 o 5, caracterizadc
por usarse, para efectuar la metalizacidn, una solucidn

de tetrahidrato de acetato de niguel en dimetilformamida,

9. Un procedimiento segin la reivindicacidn 1,
caracterizado porque el compuesto de la férmula .IX que se
define en la reivindicacidn 1, resulta, en una primers
fase, de la reaccidn del respectivo o-hidroxi-aldehido

¥ la respectiva o-arilen~diamina,

10, Un procedimiento como se define en la reivin-

dicacidn 9, caracterizado por ofectuarse la reaccidn a

temperatura inferior a 752(,

11. Un procedimiento como se define en las rei~-
vindicaciones 9 4 10, caracterizado por efectuarse la reac~
cién en una suspensidén o solucidn acuosa, con iIndice de pH

entre 6 ¥ 9 y en presencia de un agente reductor suave,

12, Un procedimiento pare la preparacidn de un




comple jo metdlico asimétrico do visazometina,

Segln sc describe ¥y reivindica en la presente

memoria deseriptiva qus consta de 56 hojas foliada“sw,y

“ Ty

escritas a méquina por wna sola cara, ’ i

Madrid, a 19 Septiembre 1973

pc 8o ) . e B
JAIRSE #:’BERN} .

p- P o

Firmado: FELIPE PRIETO : .
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