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SUMMARY 

Separation and determination of benzer~eJ~olycar~boxylic acids by kigJ+ptwssure elution 
liquid cJvornatogr*apJ~y. TJw use of elutiorl programnhg 

The analysis of different benzenepolycarboxylic acids has been carried out on 
a resin film by high-pressure elution liquid chromatography with Zipix SAX as the 
support (compressed balls of silica covered with a porous layer containing a strong 
anionic ion exchanger). 

The separation of the series of acids from benzoic to benzenehexacarboxylic 
acid is complete; most isomers are also separated, as well as certain non-acid deriv- 
atives. 

This study has enabled an adequate procedure for programming the elution 
to be developed, which has enabled the separation of all of the acids considered to be 
achieved in a single operation. The reproducibility of the operation has been studied. 

The quantitative analysis of a certain number of these acids has been approach- 
ed by the method of internal standardization (standardization of response, reproduc- 
ibility, detection limit). 

INTRODUCTION 

II est possible de &parer en chromatographie de partage certains acides ali- 
phatiques ou aromatiques bien que souvent les sdparations obtenues soient de mau- 
vaise qualit 21 cause de train&s present&es psr ces produits t&s polaires. 

La chromatographie sur r&sines 6changeuses classiqucs a aussi cSte utilis&e 

* This lecture was intended to be held at the I. International Symposium on Column Liquid 
Chromatography, Interlaken. May 2-4,1973. The proceedings of this symposium have bcenpublished 
in J. Chromalogr., 83 (1973). 
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dans le mdme but14, mais Its eRicacites obtenues demeuraient en general assez faiblcs, 
except6 pour le cas des aminoacides. 

L’apparition des Bchangeurs d’ions pelliculaires5 deposk sur un support 
mineral a permis d’augmenter considerablement les efficacites des separations ob- 
tenues; nous avons dans ce travail essay6 de mettre au point un systeme de &pa- 
ration sur resine permettant de resoudre l’ensemble des acides benzenecarboxyliques. 
On verra que ce systeme permet aussi de s&parer quelques acides aliphatiques. 

BLUTIONNON PROGRAMMBE 

Nous avons utilis6 un appareil de chromatographie liquide-liquide DuPont 
820 en prenant comme base de notre etude les r&ultats de Schmit et HenryG sur la 
separation des acides phtaliques. La detection est faite au moyen de I’absorption UV. 

Le support utilise (SAX) est constitud de billes de silicc recouvertes super- 
ficiellement de &sine echangeuse h base de groupements ammonium quaternaire sur 
substrat polymethacrylate. 

ft~flucnce du pH SW la sbpamtion. Nous avons Btudi& ce paramQtre sur les trois 
acides phtaliques isomeres et sur le 1,2,3-benz&netricarboxylique en partant d’un 
Bluant standard dont la composition Btait la suivante: NaNO, 0.02 M-H3BOJ 0.01 M 
tampon& avec NaOH a un certain pH que nous avons fait varier. La Fig.. I montre 
les courbes obtenucs: nous pouvons voir que les temps de retention augmentent beau- 
coup vers les pH acides vraisemblablement par ionisation de la r&sine anionique qui 
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Fig. 1. Tnfluencc du PI-I SW In rdtention. l?luant: NaNOJ 0.02 M-WJBOI 0.01 M-NaON 0.1 IV pour 
njustcr le PH. Acids: 1 = 1.2,3-bcnzth~etricarboxyliquc; 2 = m-phtaliquc: 3 = p-phtalique; 4 = o- 
phtalique. 
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Concentration NaNO3 

Fig. 2. lntluence de la force ioniquc SW In r&e&ion. I&ant: NaN03-HsBOJ 0.01 M; p&I = 9.7. 
Acides benz8newrboxyliques: 1 = mono-; 2 = 1,2-di-; 3 = 1,4-di-; 4 = 1,3-di-; 5 = 1,2,3-tri-; 
G = 1,2&tri-; 7 = 1,3,5-tri-; 8 = 1,2,4.5-W-a-; 9 = pcnta-; IO = hexa-. 

accroit le coefficient de partagc; a partir de pH 7, le 1,3,5tricarboxyliqtle n’est plus 
tslt.16 ainsi que I’acide t&&phtalique & pH 4; nous pouvons voir qu’a partir de pH 8 
les separations sont r&alisables; nous avons choisi pour notre dtude une valeur de pH 
comprise entre 9.1 et 9.7. 

I@mce de la force ionique. Schmit et Henry avaient deja note l’influence de 
ce parametre. Sur la Fig. 2, nous pouvons voir,pour un pH = 9.7 la variation de temps 
de retention obtenue pour des concentrations salines croissantes. Cette concentration 
est le facteur le plus fondamental pour la chromatographie des acides carboxyliques; 
l’augmentation des concentrations ioniques tend a faire diminuer le temps de r&en- 
tion, c’est-a-dire le coefficient de partage des acides, ce qui semble normal dans un 
processus d’khange d’ions. La separation obtenue pour le phtalide, l’o-phtalalddhyde 
et l’o-tolualdehyde montre aussi qu’un mkanisme par dquilibre de Donnan inter- 
vient dans la separation. Les courbes obtenues nous permettent de dire .que la &pa- 
ration de l’ensemble des acides benzenecarboxyliques est impossible dans un seul 
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I 
Fig. 3. l%tion non programmdc-force ioniquc faiblc. I&ant: NsrNO3 0.007 M-HJBOI 0.01 M; 
pki = 9.7, 1 = Phtalidc; 2 = acidc o-toluiquc, acide phtalald~hydiquc, o-phtalaldkhyde ct O- 
toluald8hydc; 3 = acide benzolque; 4 = wide malbique @talon intcrne): 5 = acide o-phtaliquc; 
6 = acidc tdr6phtalique; 7 = acidc isophtalique. 

Bluant en mode non programme et qu’il sera necessaire de choisir cet cSluant en fonc- 
tion du domaine de polyacides analyk. 

&.mnts ckoisis. Les eluants que nous avons retenus sont tous du mdme type 
et contiennent en solution aqueuse tampon&e a pH 9.7 par de la soude: MJ30j 
0.01 M; NaNOJ de concentration comprise entre 0.005 M et 0.1 M. 

Nous avons group6 dans le paragraphe suivant trois dluants de concentrations 
differentes en NaNOJ qui permettent de &parer I’ensemble des acides benzenecar- 
boxyliques. 

Rhdtats obtenus 
Nous classerons les resultats obtenus en trois categories principales selon la 

force ionique utilisee. 
l%ants de force ionique faibk. La categoric de produits concern& comprend 

les acides dont l’elution est possible pour des forces ioniques inferieures a NaNO, 
0.01 M, 

La Fig. 3 montre la separation d’un melange tdmoin de monoacides, de diacides 
et de composk non acides (NaN03 0.007 M). Le compose le moins retenu est le phta- 
lide 

ensuite sortent ensemble I’acide o-toluique, I’alddhyde o-toluique, I’acide aldehydique 
et le dialddhyde. Apres ce groupe viennent I’acide benzoique puis les trois isomeres 
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Fig. 4. l%ution non programmtk dcs acides phtaliqucs-force ioniquc intermbdiairc. lkant: NaN4 
0.02 M-HJBO~ 0.01 M; pH = 9.7. Acidcs phtaliques: 1 = ortho-; 2 = t&r&; 3 = iso-. 

des acides benz&nedicarboxyliques (l’acide mah5ique sort entre l’acide benzoique et 
I’acide o-phtalique); on peut voir que l’acide tWphtalique presente une trainde con- 
siderable. 

hants de force ionique intermbdiaire. Ces 6luants dont la force ionique est 
comprise entre NaNOj 0.01 A4 et NaNOj 0.04 M permettent de s&parer les diacides 
et les acides benz&netricarboxyliques avec leurs isom&res. 

La Fig. 4 montre la sdparation des trois isomeres des acides phtaliques (NaNOJ 
0.02 M) et la Fig. 5 reprdsente le chromatogramme des trois acides benz&netricar- 
boxyliques (les isom&es 1,2,3-tri, 1,2,4-tri et 1,3,5-tri); dans les conditions de cette 
derniere sdparation, on peut voir que le pouvoir 6luant est trop fort pour la separation 
des diacides iso- et t&phtaliques. 

8luants dc force ionique forte. Ces dluants de force ionique supdrieure iI NaNOj 
0.04 M permettent de &parer des benz&netricarboxyliques, jusqu’au benzene hexa- 
carboxylique. 

La Fig; 6 montre la separation des trois isomeres des .tricarboxyliques, du 
1,2,4,5tBtracarboxylique, du penta et du benz&nehexacarboxylique, ces deux der- 
niers produits presentant encore des trainees importantes dans ces conditions d’dlu- 
tion; dans ces conditions, tous les produits de temps de retention plus faible que les 
tricarboxyliques sortent tassrjs en front de solvant. 
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3 x 
Fig. 5. l%ution non programmdc dcs acides benzbncdi- ct tricarboxyliques-force ionique interm& 
diaire. l?luant: N~NOJ 0.035 M-WJBOJ 0.01 M: pN = 9.7. Acidcs: 1 = o-phtaliquc; 2 = iso- ct 
t&r&phtalique; 3 = 1,2,3-benzknctricarboxylique; 4 = 1,2,4-bcnz&nctricarboxylique; S = 1,3,S-bcn- 
z&netricarboxylique. 

Analyse quantitative 
ll?taIonndge des rdponscs. Selon le domaine des acidcs a &parer et 1’6luant utilis6, 

on devra. employer differents Btalons de reference. 
D’une faqon g&kale, nous avons trouvd que les reponses Btaient lineaires 

dans les concentrations utilisdes, ce qui nous a permis de ddterminer un coefficient de 
reponse pour chaque produit consid&& La Fig. 7 est un exemple de la lindaritd obtenue 
sur un des 6talonnages effectues. Le Tableau I donne les r&sultats des coefficients de 
reponse des divers prod&s par rapport aux standards utilis&. Plusieurs etaIons ont 
parfois tStt5 rkessaires pour le mQme 6luant i cause des interferences avec les melanges 
analyk. On peut voir sur le Tableau I la variation tr&s importante des coefficients 
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Fig. 6. dilution non programmdc - force ioniquc forte. l%ant: NaNOJ 0.055 M-WIBOJ 0.01 M; 
pi-I = 9.7. Acidcs: 1 = o-phtnliquc, benzolque, maldique et fumariquc; 2 = iso- cE t&&phtalique; 
3 = 1,2,3-bcnz8netricarboxylique; 4 = I,2,4-benz&~etricarboxyliquc;~ 5 = 1,3,5-benzinctricarboxy- 
lique; 6 = 1,2,4,5-bcnzBnct&racarboxyliquc; 7 = benz&nepcntacarboxylique; 8 = bcnzi?nehcxa- 
carboxyliquc. 

de rdponse due & l’utilisation du d&ecteur UV; ces coefficients varient selon le cas de 
1 ik 5 et mQme plus en ce qui concerne le phtalide. 

ReproductibiM de dosage. Nous avons test& la reproductibilit6 de la m&hode 
sur un dchantillon d’eau m&e acetiquc de recyclage dans la synthese industrielle d’an- 
hydride phtalique (Fig. 8). L%luant utilisb Btait: NaNOJ 0.007 N et I’dtalon l’acide 
mal&que. Le Tableau II rend compte des &arts statistiques obtenus. On peut voir 
que pour des concentrations sup&ieures ti 1% et pour des pits ne presentant pas de 
train6es trop importantes, les limites de confiance relatives sont de l’ordre de 3 & 4 %. 
Pour des concentrations aussi faibles que 500 ppm, l’erreur relative est de l’ordre 
de 20%. 

Limites de ddtection. Ces limites ont &t& d&ermin&es sur une eau m&e dans le 
cas du phtalide, des acides mono- et dicarboxyliques; elles sont de I’ordre de 0.03 g 
0.4% selon les stSparations et les composcSs pour une injection de 0.5 mg (on ne pcut 
gu&re aller au-deltl sans saturer la colonne). Le Tableau III rend compte de ces r& 
sultats. 

gLUTION PROGRAMMBE 

S&paration qualitative 
Systhe de sdparation adopt&. Nous avons transposr5 les diverses separations 
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Fig. 7. D&termination des coefficients de rbponsc. &ant: N~NOJ 0.055 M-WJBOS 0001 M; pH = 
9.7. Btalon intcrne: acide benz&nchcxacarboxylique (5 ,L@ ~1). Acidcs benzknecnrboxyliqucs: 

= 12 4-tri- (K = 3.57); III-III, 1,2,4,5-t&ra- (K = 3.13); O-0, 1,3,5trL (K = 0.92); 
$I$, 1,2:3&i- (K = 0.!36), 

obtenues prrk~demmcnt en elution programmk. L’effet de se1 &ant le facteur deter- 
minant des temps de rkention, c’est la concentration ionique que nous avons fait 
varier au moyen de notre syst&me de programmation. 

L’appareillage est le module commercial standard qui s’adapte au chromate 
liquide DuPont 820. Nous avons retenu les conditions operatoires suivantes pour 
l’analyse, avec dluant programme sur colonne DuPont SAX: dluant, acide borique 
0.01 N tamponnd & pH = 9,1, programmation de la concentration en NaN03; 
programmation NaNOJ, gradient 1inrSaire Q 2%/min de NaNOJ 0.01 M & NaNOj 
0.1 M; temps d%lution, 45 min; debit dWuant, 1.5 cm3/min; quantit6 injectee, 5 ,wl 
d’une solution de concentration de l’ordre de 1 % pour chacun des produits. 

R&sultats &ems. Dans ces conditions, l’ensemble des s&parations obtenues 
dans les divers 6luants pr&dents non programmQs est rdalisable en une seule analyse; 
pour les quinze acides analyses, il y a interfdrence entxe l’acide mal6ique et l’acide 
citraconique d’une part, et l’acide o-phtalique et l’acide fumarique d’autre part. La 
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TABLEAU I 
BLUrroN NON PROGRAMMBE -COEFFICIENTS DE CORRECTION 

Type d’dirranr &alon irtternc l’rodrrirs do& Coc~cicnts de 
corrcciion K 

NaNOJ 0.007 IV acidc malOiquc 

acidc aminobenzoYquc 

NaNOJ 0.012 N acide o-toluiquc 

NaNOJ 0.035 N acide I,35bcnztinctricarbo- 
xylique 

NaNOJ 0.055 N acidc 1,3,5-bcnz&nctricarho- acide 1,2,4,5-bcnz&nct&ra- 
xylique carboxyliquc 

acido bcnztkchexacarbo- 
xyliquc 

acide 1,2,3-bcnzknetricarbo- 
xylique 

acide 1,2,4-bcnz&netricarbo- 
xylique 

acide 1,3,5-bcnz&nctricarbo- 
xylique 

acide 1,2,4,5-bcnz&net&ra- 
carboxyliquc 

phtalide 1.70 
acidc benzo’iquc 0.95 
acide o-phtaliquc 0.69 
acide t&cSphtaliquc 0.54 
acidc isophtaliquc 1.67 

phtalidc 
acidc bcnzoYque 
acidc citraconiquc 
acidc mal&quc 

acidc fumariquc 
acide o-phtalique 
acidc isophtnlique 

9.08 
4.15 
3.66 
4.40 

0.41 
0.51 
0.47 

acidc 1,2.3-bcnz&netricarbo- 
xyliquc 

acide 1,2,4-bcn&nctricarbo- 
xyliquc 

1.07 

0.20 

0.28 

1.16 

0.28 

1.09 

0.32 

Fig. 9 rend compte de cette &paration sur un m6lange standard; la mdme analyse 
avec un taux de programmation de 5 %/min (au lieu de 2 ‘A) peut Qtre faite en 15 min 
(au lieu de 45) avec une perte non nt?gligeable en r&solution (Fig. 10). 

Si l’on se &f&-e & la Fig. 2 on peut voir que les divers temps de r&ention des 
acides chromatographik dans ces conditions se situent Zt l’intersection du faisceau de 
courbes et de la droite DD’; cette droite est obtenue en reliant le point D, depart du 
gradient, au point K intersection de In courbe relative in I’hexacarboxylique et 
l’ordonn6e (41 min), temps de rkention de ce dernier compos6; l’abcisse de point K 
correspond iI la concentration moyenne mise en oeuvre pendant l’op&ation de pro- 
grammation. Les droites AA’, BB’ et CC’ reprdsentent les 3 processus non pro- 
grammds. 

Analyse quantitative 
&alonnuge des r&ponscs. Un seul Btalon a et6 utilis6 puisque I’analyse couvre 
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Fig. 8. Analyst d’une eau m&c de synthbse d’anhydride phtalique. &uant: NaNOs 0.007 M-WsBOs 
0.01 M; pH = 9.7. 1 = Inconnu: 2 = phtalidc; 3 = acidc acetique; 4 = inconnu; 5 = o-phtalal- 
d&ydc, acidc o-toluique. alddhyde o-toluique ct toluald&ydc; 6 = acide bcnzolque: 7 = acidc 
malkique @talon interne): 8 = ncidc o-phtalique; 9 = inconnu; 10 = acidc t&&phtaliquc; 11 = 
inconnu; 12 = acidc isophtaliquc. 

TABLEAU 11 

REPRODUCTIBILITE D’UNE ANALYSE 

Essai % Ph?alldc “/o Acide % Acidc O/o A&de “/o rlrcorlrrrr % Acidc 
bcnzoiquc o-phtaliqrre t&~plrtalique isophtaliqrcc 

1 0.70 5.95 2.06 0.04 0.07 0.62 
2 0.63 6.09 2.11 0.04 0.07 0.87 

: 0.61 0.65 5.85 5.88 2.03 2.06 0.04 0.06 0.04 0.04 0.75 0.75 
5 0.63 6.09 2.08 0.06 0.07 0.81 
6 0.61 5.85 2.03 0.04 0.07 0.93 
7 0.58 5.39 1.93 0.04 0.07 0.71 
8 0.61 5.74 2.06 0.04 0.07 0.93 
9 
Moyonno F 

0.72 5.86 1.96 0.04 0.07 0.62 
0.64 5.86 2.04 0.044 0.063 0.78 

Limitc de con- 
fiance at f0.03 zko.17 f0.05 f0.008 fO.O1O f0.09 

Limits de con- 
fiance relative 

-$- x 100 4.7 2.9 2.5 17 16 11 
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TABLEAU III 

VALEURS DES LIMITES DE DeTECTION 
Ces valeurs ont 1516 ddtcrminks sur une eau m&e de Iavage d’anhydridc o-phtaliquc @luant N~NOJ: 
0.007 M, PI-I 9.75). 

Cornposds 
_--___----__-__-_._.-__- --.--_---.--- 

Litnitcs dc Rcmarqucs 
d&ectiorr (%) 

Phtalidc 0.14 
0.5 

Acidc benzoYque 0.03 
Acide o-phtaliquc 0. I 
Acidc tbrhphtaliquc 0.05 
Acide isophtaliquc 0.4 

Sans excbs d’acide ac&iquc 
En prdsence d’un cxc&s dkcide acdtiquc 

6 

Fig. 9. glution programmee. &ant: N~NO&-I~BOJ .O.Ol M; PI-I = 9,l. Progrnmmation NaN4: 
gradient IincSaire de 0.01 M fi 0.1 M &I 2% par minute. 1 = Phtalide; 2 = inconnu; 3 = inconnu; 
4 = acidc o-toluique; 5 = acide benzdque; 6 = wide o-aminobenzoYque; 7 = acide citraconiquc; 
8 = wide makiquc; 9 = acides o-phtaliquc et fumarique; .I0 = acidc t&ciphtalique; 11 = acide 
isophtalique; 12 = acide 1,2,3-bcnz&nctricarboxyliquc; 13 = acide 1,2,4-bcnz&netricarboxylique; 
14 = acidc 1,3,5-benz&netricarboxyliquc; 15 = acidc 1,2,4,5-benz&not&racarboxylique; 16 = acidc 
benzknepentawrboxylique; 17 = acide bcnzkwhexacarboxylique. 

toute la gamme des acides concern&: il s’agit de l’acide pentabenz&wcarboxylique. 
Le Tableau IV montre la valeur des coefficients de rdponse obtenus dans ces nouvelles 
conditions op6ratoires. 

Rcproductibilitd. Nous avons d&ermin6 sur une s&ie limit&e d’dchantillons la 
reproductibilit6 des temps de r&ention de quatre acides pris comme rdfkence; cette 
reprodudtibiIit9 est. directement relide 21 la reproductibilit6 des dosages; nous pouvons 
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11 !A 
Fig. 10. l?lution programmk &ant: N~NOJ-I-IJ303 0.01 M; pi-l = 9,l. Programmation NaN4: 
gradient 1inGairc de 0.01 MB 0.1 MA 5 % par minute. 1 = Phtalidc; 2 = acidc o-toluiquc; 3 = acidc 
bcnzolquc; 4 = acidc o-aminobenzolquc; 5 = acides citraconiquc ct malbiquc; 6 =i acides o-phta- 
lique et fumarique; 7 = acidc tdrQphtaliquc; 8 = acidc isophtalique; 9 = acide 1,2,3-benzbnetri- 
carboxylique; 10 = acidc 1,2,4-benzEnctricarboxyliquc; 11 = acide 1,3,5benz&nctricarboxyliquc; 
12 = acidc 1,2,4,5-benz&nct&racarboxyliquc; 13 
benz&nehcxicurboxylique, 

= acidc benz&nepentacarboxylique; 14 = acide 

voir dans le Tableau V que l’erreur faite sur Its mesures ne ddpasse pas 4% de chaque 
valeur moyenne. 

Litnite de d&xhn. Les limites de detection sont du mdme ordre de grandeur 
(0.5 %) qu’en mode non programme; elles sont un peu moins bonnes du fait de la d&rive 
de la ligne de base due 21 la programmation et du bruit de fond plus important. 

CONCLUSIONS 

Cette etude montre d’abord les possibilit& qu’offre la chromatographie en 
phase liquide sous haute pression pour la separation des acides organiques sur r&sine 
khangeuse. 
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TABLEAU IV 

COEFFICIENTS DE CORRECTION DE DIVERS ACIDES CARBOXYLIQUES CHROMATO- 
GRAPWIES EN MODE D’ELUTION PROGRAMMEE 
Etalon: acidc bcnz&ncpentacarboxyliquc. 

Cornposb Coeflciertt de corrcctiort 

Phtalide 6.45 
Acide benzoYque 3.57 
Acidc malrSiquc 4.26 
Acide fumarique 2.11 
Acide o-phtaliquc 2.56 
Acide isophtaliquc 6.1 
Acidc t&&phtaliquc 2.0 
Acide I ,2,4-benz&nctricarboxyliquc 0.71 
Acidc 1.3.5bcnz&nctricarboxyliquc 2.77 
Acide 1,2,4,!&benz&1et&racarboxyliquc 0.85 

TABLEAU V 

REPRODUCTIBILITE DES TEMPS DE RETENTION EN GRADIENT D’ELUTION 
Conditions: gradient lindaire a 2% par minute N~NOJ (de 0.01 a 0.1 M). 

Essai Tcrnps de r&errtio~r (min) 

Acidc Acide I,2,4-bcrtzc’nc- Acid@ I,2,4,5- Aclde berrztincperttn- 
maldiqrce tricarboxyliqw berr.&retBtracarboxyliquc carboxylique 

; 27.5 125 124 ;; 110 111 
3 :: 125 78 112 
4 
Moycnnc 

::** 125 78.5 113 
124.7 77.4 111.5 

On a pu voir ensuite l’augmentation des performances apportde par la pro- 
grammation d’dluant ainsi que les diverses possibilites d’analyse quantitative dans 
les deux modes d’elution. 

RESUME 

L’analyse des differents acides benzenepolycarboxyliques a et6 entreprise sur 
r&sine pelliculaire en chromatographie liquide d’elution sous haute pression; le sup- 
port utilise titait du Zipax SAX (billes de silice compactes recouvertes d’une ecorce 
poreuse greffee avec un Bchangeur anionique fort). 

La separation est totale de l’acide benzoique jusqu’.a l’acide benzenehexa- 
carboxylique en passant par les differents intermediaires; la plupart des isomkes 
sont aussi &pares ainsi que certains d&iv&s non acides. 

Cette etude a permis de mettre au point une procedure convenable de program- 
mation d’eluant et cette derniere a permis d’obtenir la s6paration de l’ensemble des 
acides consid&& en une seule operation; la reproductibilite de cette programmation 
a 6th etudi6e. 

L’analyse quantitative a et& abordee sur un certain nombre de ces acides par 
la methode de IWalonnage interne (etalonnage des reponses, reproductibilite, limite 
de d&ection). 



298 

BIBLIOGRAPNIE 

I A. L. Gcddn, .411al. Chinr. Actn. 27 (1962) 63. 
2 K. Shimomura, Anal. C%crn.. (1965) 1012. 
3 R. C. Zcrfing. Anal. C/wrn., (1966) 1312. 
4 L. Bcngtsson. Chromafogroplria, 4 (I 971) 142. 
S J. J. Kirkland. J. ChrornaroKr. Sci., 7 (1969) 361. 
6 J. A. Schmit et R. A. Wcnry, Chromnfograplriu, 3 (1970) 497. 

J. AURENGE 


