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' dientes nlimeros de serie 638.982, 638.983 v 638.994 de James

' licipada el 20 de mayo de 1.977, por Composiciones tragusa-

-pos IITa, IVa y Va; J es un radical organico divalente de 3

: -2- REF: RD-9622,
: P.I. 466.432

.

| Esta invencién se refiere al uso de un queloto dicer

. -1

bonilico fotosensible de un elemento del Grupo IIIa-Va para
S . .

efectvar el fraguado de una resina epoxl sobre un substraso

nhtilizandoe luz wltravioleta.

En lag solicitudes de patentes estadounidenses'copen

V. Crivello, presentadas el 9 de Diciembre de 1.975 y asig-
nadas al mismo asignatario que esta invencidn, se describen
composiciones epdxidas vulcanizables por ultravioleta con

ciertas sales onio como fotoiniciadores. En nueétra solici-

tud de patente copendiente ne 793.78% de Estados Unidos so-

bles, presehtadé simulténeamente con ésta y asignads al mis-
mo asignatsrio gue esta invencidn, se describen composicio-
nes fragusbles por la humedad que comprenden una resina epo-
xi &'una cantidad efectiva de un quelato dicarbonilico de un
elemento del Grupo IfTa-Va. El queiato 1,3-dicarbonilico an-|

tes mencionado o "quelato dicetbdnico" responde .a la siguicn-
: 1

/0 Y ' ] -
X MQ, J

.“ n ,

. .. J Y
donde X es un elemento'principal selécgionado entre los Gru-

te férmula:

a 42 atomos de carbono; ﬁ es un elemento seleccionado enire
Sb, As, P, B y Cl; Q es haldgeno w oxigeno; n es un nfmero
entero igual a 2 o 3; y es un nlmero entero igual a 1 o0 2 ¥
a es un niiméro entero igusl a 4-6 o la valencia de M. El uso
de las composiciones frapusbles sensibles a la humedad antes

descritas resuelve muchos de los inconvenientes experimentadds
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_guar en menos de 5 minutos.

.carbonillco de f6rmula (L) vy las sales onio antes mencionadas

!

' . : , . .
en el fraguado de composiciones epoxi de la técnica anterior,
Sin embargo, el ﬁiempo de fraguado de estas composiciones

ep6xidas es de 2 horas como mfnimo o mis, lo que impide su

uso en ciertas aplicaciones de recubrimiento que deben fra-

Esta.inveﬁcién se basa en ei descubrimiento de que
las composiciones ep6xidas que contignén.una resina epbxida
y una cantidad efectiva del quelato dicarbonilico de férmula
(li pueden ser fréguadas én menos de 5 minutos si la resina
fraguable se aplica sobre un substréto y se somete a la ra-
diacidén ultravioléta.lﬁste resultado es bastante sorprendente

ya que existe una imnortante-diferencia entre el quelato di-

de James V., Crlvello en lo que se reflere al mecanismo por
el cual se consigue—el fraguadp de la resina epbxida. Una
posible explicacién en cuanto a ¢émo se acelera el fraguado
de la resina eﬁéxida bajo la luz ultravioleta utilizando los

quelatos dicarbonilicos sensibles a la humedad de f6rmula (1)

es.que el fraguado iniciado por la humedad'es'acelerado pdf

la luz uIQravioleta.

De acuerdo con-esta'invenéiéﬁ, se proporciona un méto-
do de recubrlmlento de un substrato que con51ste en:

(1) aplicar sobre el substrato una composicién formada por:
(A) una resina ep6xida polimerizable‘a un estado de ele-
vado peso molecular, selecc@onada entre monémeros.epéw
xidos, prepolimgros epbxidos, éolimeros orgdnicos con
teniendo oxirano f meéclas de los mismos'y
(B) una cantidad efectiva de Qn quelato dicarbonflico sen
sible a la humedad de f6rmu1a (1), -

(2) someter el substrato tratado resultante de (1) a la radia-
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R .
R3 4%47
- \c
. S i o
l.. & B C -
TV .
'l ! ' R"—C
[ . l .
Rs ‘ .
dondé Ry R2 estin seleccionados éntrerhidrdgéné, amino, hi-

‘aromitico 06_13,_pidrocarhuro aromético'cs;13'sustituido,

 estd seleccionado entre halSgeno, Ry R°; R, ! y R también

cién'ultraviole;a'hasta'que se obtiene sobre dicho subs-

trato un recubrimiento fraguado no pegajoso. , L
V . ) ) ‘{

‘Los radicales revresgentadcs por J e€n la f6rmula (i)

son, ‘por ejemplo:

NN

drocarburo alifitico Ci_g saturado, hidrocarburo cicloalifs-
tico C,_g saturado, hidrocarburo alifstico C,.g insaturado,
hidrocarburo cicloaliﬁ&ﬁico Ci_a:insaturado,,hidrocarburo

alcoxi C;_g y derivados halogenados de los mismos, etc; r!

2 2

pﬁeden formar parte del mismo radical cicloalif&tico; R es-
t4 seleccionado entre hidrbégeno, amino, hidrocarburo alifdti-
co C,_g» hidrocarburo cicloalifdtico C1_8,‘hidrocarburo aro-

mitico C,_,3, alcoxi C;.g ¥ derivados.sustitufdos de los mis-
5

mos, etc; R4 y R estén seleccionados entre hal&geno, R2 Yy

R3; R3 5 3 L4 5

Yy R y R°, R" y R” pueden formar parte dé un anillo

cicloalifitico o aromitico, respectivamente.

Dentro de los quelatos carbonflicos de férmula (1)
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S 5 (SbFg ),

/- N :
@—‘RC />Si+ BF4- , ete

.L'0o s quelatos diéarbonilicos de férmula (1)
puedén prepararse mediante una reaccién de metitesis entre

una sal de metal alcalino de un &cido MQa con el haluro de

'un'quelato preparado por reaccién directa de un ligando.

1,3~dicarbonilo con un haluro de X apropiado, en presencia
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'invenc16n incluye cualquier materlal epbxido monomérico,

dimérico u oligomérico o pollmérlco gue contenga uno o va-

! difenol) y eplclorhldrlna o] de la reacc16n de resinas de

 de 1,2-ciclohexeno, acrilato de glicidilo, metacrilato de

Otras clases de polimeros que contienen grupos epoxi que

‘pueden ser fraguados utilizando los catalizadores ahte:io-

de un dlsolvente orgénlco en cond1c1ones anhldras, por .
procedimientos descrltos en R. West, J. Amer Chem.Soc., 80,
3246 (1958); E.IL. Muettertles y A.N. Wright, J. Amer.Chem.
soc., 86, 5132 (1964); R. Rlley, R. West y R. Barbarlan,
Inorg. Syn.,'i,'30 (1963); W, Dilthey, Ann. 344, 300 (1906)
y R. West, J.0rq.Chem., 23, 1552 (1958). '

El término “resiha epéxida" en el.éentido utilizado

en la descripcifn de las composicidnes fraguables de esta

rios grupos funcionales epoxi, Por ejemplo, las resinas aue

resultan de la reaccidn de blsfenol A (4, 4'-1soprop111den-

fenol-formaldehido de bajo peso molecular (re51nas Noyolak)
conqepiclorhidrinﬁ,pueden utilizérSé‘solas.o en combinacidn
con un compuesto que cénfengé un grupo epoxi‘ como diluyen-
te rea?tivo. Como agentes modificadores de la viscosidad
pueden agregarse diluyentes_como éfer fenilglicidilico,

! - :
dibxido de 4-vinilciclohexeno, difxido de limoneno, 6xido

glicidilo, 6xido de'estireno} éter alilglicidilico,.etc.
Ademés, la gama de. estos compuestos puede ampliarse
hasta 1nc1u1r los materlales poliméricos que contlenen gru-
pos epoxi termlnales o0 colgantes. Son ejemplos de estos com
puestos los.copolimeros.viniliéos qﬁe contienen acrilato

o metacrilato de glicidilo como uno de los comondmeros.

res son las resinas de epoxi-siloxano, epoxi-poliuretanos

y epoxi-poliésteres. Estos polimeros habitualmente contiener
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“aehses 2.935.488,-3.235.620, 3.369.055, 3.379.653, 3.398.211
- 3, 403 199 3.563.850, 3.567.797, 3.677.995, etc. Otros ejem-

Evolumen.G:'19é7, Intersciencé Publishers, New York, pdgs, 209
" e . .
3271‘- . ~4;'¢

"la mezcla de los ingredientes. Algunos de estos disolventes

o —"

grupos func1onales epox1 en los éxtremos de sus cadenas. Las
resinas de epox1-sxloxano y los m&todos de obtenc1on de las
mismas han sido descritos especialmente por E.P. Plueddemann
Y. G. Faﬁger, J.Am;Chem.Soc.fgi, 632-635 (1959). Como ée.ﬁa
descrito en la{bibliografia,,las réSinas.epéxidas también
pueden ser modificadas por diversos mé&todos Eonvencionaies
como reacciones con aminas, &cidos carboxilicos, tioles, fe-

noles, alcoholes, etc, como indican las patentes estadouni-

[

plos de resinas epéxidas que pueden utilizarse son los des~

critos en la Encyclopedla of Polymer Science and. Technology,

’

En la p;éc£;ca de esta invéncién, las composiciones
fraguables por ultravioleta pueden prepararse mezclando lé
resina epéxida v el quelato dicarbonflico. éuando la fesina
ep6x1da y el quelato dicarbonilico son 1ncompat1bles, puede

utlllzarse un disolvente orgénlco adecuado para fac111tar

orgdnicos son cloroformo, . cloruro de ﬁetileno, acetoha, etc.

Para evitar el fraguado prematuro de la mezcla,resul-
tante, la mezcla de los ingredientes debe realizarse en con-
diciones egen01almente anhidras y después mantenerse en auseg

cia de humedad y de luz\visible. _

La‘mezcla fraguéble puede emplearse .como recubrimien-|.
‘to aislante sobre diversoé substratoé como tiras de aluminio
tiras de ‘acero al silicio, alambré de cobre, alémbre'dq alu~

minio, l&minas’ termoplésticas, fibras de vidrio, etc. lLa

aplicacidn de las composiciones fraguables por ultravioleta
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A capaces de transmitir luz de una longitud de onda compren-

» dé de watios por pulgada que la normalmente establecida por.

| |
Luede sér'efectuada'por précediﬁieqtos convencidnales como
inmersién, pulvefizacién; aplicador a rodillo, aplicador de '
cortina, etc. Déspués de hébér aplicado la composicifn fra-
_guable por ultravioleta a un espesor de 1 a 3 mils (0,025
.a 0,676 mmj,'éueae someterse a una'radiacién dléraviolgta
procedente de una lémpara ultrévioleta. Puedenemplearse una
o varias l&mparas ultravioleta, por ejemplo de 1 a 200 l&m-
paras de desca;ga, por ejemplo de #enon, haluro metdlico,

. qfco metdlico, como lémpara.de deéca;ga de vapor de mercu;
rio: etc, con una presién de operacidn de 1 a 10 atmbsfe-

ras, etc. Las lamparas pueden estar provistas de envolturas

* dida aprdximadaﬁente entre 1849 A a 4000 A y preferiblemente)
fde'2400 A a 4000 A. ia envoltura de la lémpar; puede estar
constitufda por cﬁarzo, por ejemélb .spectrocil, etc. Las
lémparas tipicas que pueden'émplearse para oﬁtener la radia-
cién u;travioleta son, por ejemplo, 1a$'de arco de mercurio

de presifn media como la G.E. H3T7, etc.
Para que las lémparaé‘funcionen prqduc;éndo ia inten~'
‘.sidad de flujo requerida para efectuar el fraguado de la

resina sin disolvente de forma no contaminante, las l&mpa-

ras pueden ser reforzadas.para proporcionar una mayor entra-

el fabricanté. Por ejemplo, la ldmpara GE H3T7 que normalmen
te opera a 130 watios por pulgada ($i,18 watios por cm),
pueden Opérar hasta a 300 watioé por pulgada (118 watios
.por cm) con una duracién en servicio satisfactoria{
Adem&; de laé léméaras antes.descritas para generar
la radiacién uitrévioleta empleada en la préictica de esta

invenci6n, los medios para proporcionar dicha radiacién ultrqd
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'pr&ctlca la. 1nvenci6n con m&s facilidad se incluyen los si-

'gulentes ejemplos ilustrativos y no limitativos. Todas las

ﬂ E Se calienta a reflujo durante una hora una solucién

“cloruro de cloruro de tri~acetilacetonato—silicio (vy.

5 : L '~ 10~

i

v1oleta en el aparato -aqui utilizado también 1ncluyen medios
de filtracién de la rad1a016n, como ventanas de cuarzo, em-
pleados en combinaqién con la lémpara y un reflector para
conseguir una radiacién ultfavioleta con una lopgitud.de‘
onda Eomprendiéa ébroximadémente entre 1349 i Y 4000.&,

mientras se realiza una retirada de la radiacién superior

Para que los expertos en este campo puedan poner en

partes se dan’en peso, salvo indicacidn en contrario.

EJEMPLO 1

[

'de 18 ml de acetllacetona y 20,5 ml de tetracloruro de sili-
cio en 80 ml de benceno seco. Se flltra la mezcla enfriada
y el producto recogido se seca durante 15 horas en un dese-
cador alvacio. El material seco.tiene ﬁn-punto~de fusién

de 174-176°C y pesa 20,6 g. Bas&ndose en el metodo de pre-

paracién y en el espectro de RMN Si, el producto es hidro-

Una soluci6n de 1 g del hidrocloruro de cloruro de
ﬁri-acetilacetonato;silicio (;V)Aen 5 ml de cloruro de me-
t%lenp sé mezclé con~0,5.g de he%afluorfosfato sbdicq y 5 ml
de una mezglé de cloruro de-metileno y acetona. La mezcla se
calienta en un bafic de vépor hasta que cesa el desprendimieny
to de clofuro de hidrb6geno. La solucifn enfriada se diluye
‘con &ter y el producto preéipitado se recoge por filtraci6n.
Se obtienen 1 0 g de un sélido que se redlsuelve en. cloruro
de metileno, se filtra y se reprecipita con éter. Se obtie-

nen 0,6 g del correspondiente -quelato de hexafluorfosfato
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.de 0,1 g del silano quelatado anterior y 0,5 g de una resinﬁ

——

con un punto de fusidn de 136~140°C y la siguiente formula:

N ,
O~ N _
(_ " 81 PT '
\ 0 3 _

Sobre un substrato de aluminio se vierte una solucién

epbxida de fbérmula:

0
I cH
| ~o
o | 0

y cloroformo suficiente para producir una mezéla homogénea
con objeto de obtener un recubrimiento de resina de 3 mils
(0,076 mm). Después la tira de aluminio tratada se irradia
utilizando una lampara GE H3T7 a una distancia de unas 4"
(10 cm). Se obtiene una pelfcula no .pegajosa al cabo de
unos 30-60 éggundos. | \
Se repite el mismo procedimiento a excepcién de que
se utiliza &ter diglicidflico de Bisfenol A en lugar de la
resina epbxida anterior. Al cabo de 5 minutos de irradiacidn
dé la tira de aluminio tratado, se encuentra que la resina

ep6xida resultante ha fraguado sustancialmente.

BJEMPLOS 2-~5

Siguiendo el procedimiento del Ejemplo 1, se prepa-
ran soluciones al 2 % dg diversos quelatos adicionales y
la resina epdxida bis(6xido de ciclohexeno). Por ejemplo,

se prepara hexafluorantimoniato de tri-acetilacetonato-sili-

cio (IV) por reaccidén entre 1 parte de hidrocloruro de tri-




B emacbmered o meeadedions
H
i

10

18

.80

‘acetilacetonato-silicio (IV) con 0,8 partes ‘de hexafluoranti-

. moniato s6dico y unas 5 partes de acetona. El cloruro sédico

'nes'fraguables pér ultravioleta se aplicaron respectivamente

" a diversos substratos de aluminio hasta un espesor de unas

_gajosa. Se obtuvieron los siguientes resultados, donde "sal"

_'representa'el quelato particular de tri-acetilacetonato-si-

'so;ﬁcién se diluye‘éon 50 ml de éter y se separa la sal clo-

- ruro. La correspondiente sal hexafluorantimoniato de boronio

- 12

se separa por filtracién y después se trata el filtrado con

éter seco para producir 0,6 partes de hexafluorantimoniato

de tri-acetilacetonato-siliclo (IVY. Las diversas éomposicio-

2 mils (0,051 mm) y se expusieron a la radiacién ultraviole-
ta utilizando una limpara GE H3T7 a una distancia de unas
4" (10 cm). El tiempo de éxposicién dependia del éeriodo

necesario bajo la l&mpara para obtener una pelicula no pe-

licio (IV) utilizado y "“tiempo de fraguado" indica el tiem~

po requerido para producir una pelicula no pegajésa:

_Sal Tiempo de fraguado (min.)
.PFG 3,0
SbF4‘ . 0,5
nsFg . | 2,0
BF, - - 10,0

Los resultados anteriores indican que las sales hexa-
fluor producen fragﬁados mids rdpidos qué las sales tetrafluoj
bd%ata. ' -

' EJEMPLO 6

Se hacen reaccioﬁar 2 g de acetilacetona en.5 ml- de

cloruro dé metileno con 10 ml ée una solucién 0,2M de tri-

cloruro de boro. Cuando cesa el desprendimiento de gas, la

se prepara mezclando la solucifn de sal antes mencionada en
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" tratado estd exento de pegajosidad.

.na y después agregando 0,5 g de la resina épéxida bis (8xi-

-13 =

cloruro de metileno con 1,5 g de hexafluorantimoniato s&-
dico disueltos en'acetona. El cloruro s6dico que se forma
se separa por filtracibén y la sal hexafluorantimoniato de
dicarbonil-boronio deseada se aisla eluyendo el filtrado
con éter, seguido de fiiﬁracién.

Se prepafa una composicién fraguable disolviendo
0,2 g del quelato dicarbonflico anterior y 10 g de la re-
sina ep6xida bis(6xido de ciclohexeno) del Ejemplo 1, La
composicién fraguable resultante se aplica sobre- un substra-
to de fibra de vidrio y se expone a la luz ultravioleta
como.se ha descrito en el Ejemplo 1. Después de 2 minutos
de.ekposicién,.se halla que el substrato de fibra de vidrio

- ~ EJEMPLO 7 ’

Se calient; a reflujo durante 30 minutos una solu-
cién de 9,8 g de dibenzoilpetaﬁo Yy 5,1 ml>de tetracloruro
de silicio en 40 ml de benceno seco. La sal precipitada se
recoge por filtraéién; Se meécla uﬁa solucidén de 1,5 g de
la sal crudé en cloroformo ; volfimenes iguales de clorofor-
mo y acetona con 0,5 g de hexafluorantimoniato sb6dico en
acetona. Después de'éeparar el cloruro sédico por filtracién|
y preéipitar el quelato resultante del filtrado con &ter,
sé obtienen 1,3_g de hexafluorantimoniato de tri—dibenboilme%
tanato—silicio (IV) en forma de pﬁﬂma; amarillos. Su punto
de fusién es 270-271,5°C. S '

Se prepara una compésicién fraguable disolviendo

6,1'9 del quelato dicarbonflico anterior.en 2 ml de aceto-

do de ciclohexeno) del Ejemplo 1. La composicién fraguable

poxr ultra&ioleta resultante se aplica después sobre un subs-
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‘una pelicula no pegajosa.

S -

- trato de acero y se irradia como se ha descrito en el Ejem-

plo 1. La pelficula no pegajosa se obtiene en 2 minutos.
EJEMPLO 8
Se prepara un quelato de dicloruro de tri-tropolonato
de .f6sforo mezclando una solucién de 8,4 g de pentacloruro
de fésforo’;n cloruro de metileno con una solucién de 1,5¢
de tropolona en cloruro de metilerno. 3e hacen reaccionar
0,5 g del.quelato anterior con 2 equivalentes de hexafluor-

antimoniato sédico para dar el correspondienﬁe_quelato de

bis-hexafluorantimoniato.

Se prepara una composicidn fraguable agregando 1 par-

te del quelato dicarbonilico anterior a unas- 100 partes de

: la resina epéxlda empleada en el EJemplo 1, junto con aceto-

na suficiente para producir una solucitn hombgénea. La mez-
cla fraguable resﬁltante se aplica sobre un substrato de
cerdmica y se fragua por ifradiacién de la composicifn apli-
cada con luz ultravioleta, de acuerdo con el procedimiento

del Ejemplo 1. Al .cabo de 3 minutos de exposicifn se obtiene

EJEMPLOS 9-19

Se preparan otros quelatos dicarboniiicos sigﬁiendo
el proéedimiento anteriormente descrito. Los quelatos dicar-
bonillcos se mezclan respectlvamente con’ el diepbxido del
Ejemplo 1 para producir. ‘mezclas fraguables con alrededor del
1 % en peso del quelato dicarbonflico. La siguiente tabla

indica los quelatos dicarbonilicos preparados, donde J, X

y MQa son los definidos en la férmula (1):

¥
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7 S Cx ¥oa
1-fenil-1,3-butenilo si SbF
l-etilciclohex—1-en—2—;lo ' Si SbFg
1,2-ciclohepta~2,4,6-trienilo Ge SbF6
1-etil-ciclopent-1-en-2-ilo si SbF
1,3-difenilpropeﬁilo . x B SbF ¢
5-etoxi-2, 4-pent-2-enilo Si . SbFg
2,4-pent—é—enilo )  8i c10,
1,2-cicloheptal2,4;6-trienilo si SbF
l-etilciclopent-1l-en-2-ilo v Si ClO4
1,3-difenilpropenilo ' Ge : SbFG
3=cloro-2,4-pent-2-enilo | Si SbFg

Se halla que las composicionés fraguables anteriores
fraguan formando ﬁna pelicula durg exenta de pégajosidad
después de ser aplicadas a un espesor de 1 mil (0,025 mm)
aproximadamente sobre un substrato de acero y expuestas ;
una limpara GE H3T7 a una distancia de unas 4" (10 cm), du-

t
EJEMPLO 20

rante 10 minutos.

Se prepara una composicifn fraguable por uitravioleta
disolviendo 2 partes de hexafluorantimoniato de tri-acetil-
apeton;to—silicio (IV) en 2 partes de cloroformo y 100 par-
tes de una resina ep6xida en forma de éter diglicidiliéb
de Bisfenol A. La mezcla fraguable por ultravioleta se apli-
ca sobre un substrato de cobre y se edloca sobré el substra-
to tratado una miscara con la configuracién de un esquema
péra'componentes electrdnicos. La esErucﬁufa compuesta resul-
tante se expone después a la luz ultrav;oleéa durante 5 mi-
nutos siguiendo el procedimiento del'Ejemplo 1. Después .se

retira la méscara y el substrato se revela en acetona con lo

[y
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que las paites no expuestas del substrato tratado son eli-
ﬁinadas por lavaéé. Se obtiene uné fotorresistencia negativa
de la h&scara sobre el substrato. Este procedimiento demues-
tra que las composiciones fraguables por ultraviocleta de

esta invencién pueden ser utilizadas como fotorresistencias

‘en la fabricacidn de componentes electrfnicos y circuitos

integrados.

Aunéue los ejemplos anteriores se dirigen solamente
a algunas de las muchas variables inclufdas en el método
dé esta invencién, se sobreentieﬁde que el método ‘de la
invencién pﬁede incluir uné variedad mucho méis amplia de

quelatos dicarbonilicos de £6rmula (1) y resinas ep6xidas

. f que estén indicados en la descripcifn que precede a estos

v

ejemplos. T
En resumen, la Patente de Invencidn que se solicita
deberd recaer sobre las siguientes:

REIVINDICACIONES .

1. Un método de recubrimiento de un substrato que

. ) ,
consiste en:

(1) aplicar sobre el substrato una composicidén formada por:
(A) una resina epbxida polimerizable a un estado de alto
peso molecular, seleccionada entre mondmeros ep6xi-
. dos, prepolimeros epdxidos, @olimeros orgénicos con-
teniendo oxirano y mezclas de los mismos y
(B) una cantidad efectiva de un quelato dicarbonflico
de férmula:
. ry g
. ///O
Q\\\ X MQa
y

o~ . =-n
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donde X es un elemeﬂto principal seleccionado entre
los Grupés IIla, IVa y Va; J es un radical orgénico
divalente de 3 a 42 &4tomos dé carbono; M es un
elemento seleccionado entre Sb, As, P, By Cl; Q
"es halégeno u oxfgeno; n es un nfmero entero igual
a2o 3 y es un ntmero entero igual a 1 o 2 y a
es un nlimero entero igual a 4-6 o la valencia de M;
(2) someter el substrato tratado resultante de (1) a la ra-
diacibén ultravioleta hasta que se obtiene sobre dicho
substrato un recubrimiento fraéuado no pegajoso.
2. Un método segfin la Reivindicacién 1, donde X en
el guelato_1,3—dicarboﬂ£lico es silicio.

3. Un método seglin la Reivindicacién 1, donde X en

el quelato 1,3-dicarbonflico

4., Un m&todo seglin la
el quelato '1,3~dicarbonflico
5. Un método segfin la

el quelato 1,3-dicarbonflico

es boro.

Reivindicacién 1, donde X en
es f6sforo.

Reivindicacién 1, donde X en

es germanio.

~ 6. .Un método segln la‘Reivindicacién 1, donde el que-
lato dicarbonflico es hexafluorfosfato de tri-acetilacetona-|
to-silicio (IV).
‘ 7. Un método seglin- la Reivindicacién 1, donde el que-
i&fo dicarbonflico es hexafluorantimoniato de tri-acetilace-
ton&to~silicio (IV).

8. Un método segfin la Reivindicacién 1, donde el que-
lato dica£bonilico es hexafluorarsepiato de tri-acetilaceto-
nato~silicio (IV). ' ’

9. Un método segln la Reivindicacién 1, donde el que-
lato dicarboﬁilico es tetrafluoborato.de tri-acetilacetona-

to-silicio (IV).
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: \ 10. Un método segln la Reivindicacién 1, donde el

quelato_dicarbonilico es perclorato de tri-acetilacetonato-

15111010 (v).

-

- 11. Un método segfln la Re1v1nd1cac16n 1, donde el
queléto'dlcarbonillco es hexafluorgntlmonlatp de tri-trogo-
lonato-sil;ciovfIV). .

12. Un método segln la Réivindicaéiép 1, donde el
quélato aicarbonilico eé hexafluoraﬁtimqpiato de tri-diben-
zo;lmetanato-szllcio (Iv).

13.- Un método segln la Reivindicacién 1, donde el
quelato dlcarbonillco es hexafluorantimoniato de tri-2-ace-

tllciqlohexanato—511101o (IV)

, .
.l Lo14, Un método segfin la Reivindicacién 1, donde el

quelato dlcarbonillco es hexafluorantimonlato de tr1-2-ace-
tllc;clopentanato—sillc1o (. ’ i

15. Un método segﬁn la Reivindicacién l, donde el
quelato dicarbonflico es hexafluorantimoniato de tri-etil-
benzoilacetato-silicio (IV). ' )

16, Se reivindica porfﬁltimo como .objeto sobre el
:que ha de recaer la Patente de Invengién éuehse solicita

por: "UN METODO DE RECUBRIMIENTO DE UN SUSTRATO".
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Todo conforme queda descrito y reivindicado en la

presente Memoria descriptiva que consta de diecinueve pé~

A

ginas mecanografiadas.

Madrid, 27 de enero de 1.978
BERNARDO UNGRIA

De

-
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