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Chloroallyllithium and gem-chloro(methyl)allyllithium readily react, via con- 
jugated addition and cyclisation, with a-ethylenic aliphatic tertiary amides to 
produce, in a “one-pot” reaction, alkyl-substituted l-amido-2-vinylcyclopropanes. 

Le chloroallyllithium et le gem-chloro(m&hyl)allyllithium donnent facilement 
une reaction d’addition-1,4 suivie dune cyclisation avec les amides tertiaires alipha- 
tiques &thyl&iques, pour conduire, en une seule &ape B des amido-l vinyl-2 
cyclopropanes diversement substitu6s. 

Introduction 

Les amido-l vinyl-2 cyclopropanes et d&ivb sont des prod&s 1 haute valeur 
ajoutee et de ce fait presentent un grand inter& en synthbe organique; ils sont 
g&t&alement prepares [1,2]: (a) soit par addition s6lective du diazomethane (ou 
analogues) B l’une des doubles liaisons dune diene conjugue fonctiomrel, (b) soit par 
addition skctive de carbanions bien stab&% aux mCmes substrats, suivie d’une 
cyclisation, (c) soit par addition de Michael de carbanions cr-insatur6s a des d&iv& 
d’acides or-insatures, suivie dune cyclisation. 

Ces m&odes de synthese peuvent conduire a des m8anges de prod&s et font 
souvent appel a des produits de depart de preparation difficile. 

Dans ce travail, nous d&xivons une methode commode, permettant d’atteindre 
en une &ape a partir de lithiens allyliques monochlorts et d’amides tertiaires 

* A adresser tout correspondance. 
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aliphatiques adthyl&iques, des amido-l vinyl-2 cyclopropanes diversement sub- 
stitues par addition conjuguee suivie dune cyclisation in-situ. 

Les lithiens allyliques halogen& (RCCl=CH=CH,)Li tels que: (ClCH- 
CH-CH,)Li (R = H) (1) et (CH,CCl=CHuCH,)Li (R= CH,) (2) reagissent 
facilement, a -90°C avec les composts fonctionnels pour conduire a des 
hCtCrocycles varib: par exemple, ils permettent de preparer des vinyl-2 oxirannes a 
partir des aldehydes et c&ones [3,4], des vinyl-2 aziridines a partir des imines [5,6], 
des vinyl-2 azabicyclobutanes ii partir des azirines [7], des vinyl-2 oxetannes a partir 
des epoxydes [8] et des vinyl-2 thietannes a partir des thioepoxydes [9]. 

De tels Miens peuvent done Ctre consider& comme des equivalents des vinyl- 
carbenes :CH-CH=CH, et :C(CH,)CH=CH,, entites aptes a dormer une reaction 
d’addition ou d’insertion avec des substrats fonctionnels varies. 

CH3 

I 3 H 

I 
‘A+ 

CH-,CH=CH-C-CHpCH=CHCl + CH3CH=CH CH = CH;! (1) 

0 
OH 

( Rdt , 66% , 60132 1 

H3C CH3 

-9o’C 

2 + coach &CHCOCH~ - CH3CH=CH 

tf 

CH=CHz (2) 

0 

( Rdt , 55% ) 

E (I)-9cPc 
1 + CH$H = CHCOOC,H, 

l 

(2) HCl .3N 

- 90% 

CH3CH =CHCOCHClCH=CH2 + CH3CH=CHCOCCL=CHCH3 (3) 

( Rdt , 50% , 40160 1 

A notre connaissance, il n’a pas btt observe de reaction d’addition-1,4 avec de 
tels lithiens: ils rtagissent normalement avec un aldehyde &thyl&rique [lo] et nous 
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avons constate qu’il en est de meme avec une c&one ou un ester a-CthylCnique, ainsi 
que le montrent les experiences d&rites dans les equations 1,2 et 3. 

Ces rtsultats ne sont pas surprenants, compte tenu de la grande reactkite de 1 et 
2 vis a vis des fonctions c&one [3,4] et ester [6,11] et du fait que les lithiens donnent 
g&r&alement uniquement le prod& d’addition-1,2 lors de leur action sur les 
c&ones et esters cudthyleniques [12]. 

Par ailleurs, il a CtC remarque que les amides crdthyleniques N,N-disubstituts, 
vraisemblablement par suite de la faible reactkite de la fonction amide vis a vis des 
organometalliques, dormaient plus facilement que les systemes conjugues pred- 
dents, une reaction d’addition-1,4 avec des organom&tlliques varies [13,14], notam- 
ment les magnesiens allyliques [15] et les lithiens saturts ou phenyliques [12,16] (Cq. 
4). 

R’c!H &H&b (1) RM l 

(2) Hz0 
R’CHCH2CON(R”)2 (4) 

I I 
iJ(R”I2 R 

Nous avons alors envisage d’etudier le comportement de 1 et 2 vis a vis d’amides 
tertiaires cu-CthylCniques 3 diversement substitues sur la double liaison. Ces amides 
sont aisement prepares selon des methodes usuelles [17,18], par la suite reactionnelle 
(equations 5 et 6). 

R’CH=CHCOOH 
SOCl * 

__) R’CH=CHCOCl, (5) 

(Rdt. 54-92%) 

R’CH=CHCOCl HNO: R’CH=CHCON(R”),, (6) 

(Rdt. 45-91%) 

R&UltMS 

Nous avons constatt que la reaction conduit gentralement a un seul produit, le 
cyclopropane 4 (R = H) ou 5 (R = CH,), resultant de la fixation sur le pale 4 de 
l’amide du lithien 1 (ou 2) par son pale secondaire (ou tertiaire), suivie dune 
cyclisation in-situ (eq. 7). 

R’CH=CHCONfR” j2 + (RCCl=CH~CH~)Li B 

R’-CH-CH=C-N(R”)2 _LIcI 

(4:RzH; 

5: R I CH,) 
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TABLEAU 1 

PRkPARATION D’AMIDO-1 VINYL-2 CYCLOPROPANES 

Amide 3 Cyclopropanes 

CH,=CH-CON(CH,) 2 (3a) 

CH,-CH%H-CON(CH,), (3b) 

CH,-CH%H-CON(C,H& (3~) 

4 Rdt. (W) 5 Rdt. (W) 

4a 51 Sa 56 

4b 80 sb 66 

4c II se 62 

(CH,),C=CH-CON(CH,), (3d) 4d 56 sd 51 

CHz=C(CH,)-CON(CH,), (3e) 4e 40 a se 51 

CH,-CH=C(CH,)-CON(CH,), (3f) 4f 10 a 5f 65 

CH3-CH%H-CH%H-CON(C,H,)2 (3g) 4g 40 b sg 30b 

a Presence d’une faible quantitk d’autres produits se dkomposant en CPG prkparative. b Addition - 1,4 
uniquement. 

Des cyclisations analogues a celle envisag&e ci-dessus ont d’ailleurs Cte obserkes 
lors de l’action de carbanions porteurs d’un halogene sur des esters a-bthyleniques 
[19-211 (Cq. 8). 

CH,-CH-COOH 
(1) Li N ( iC3H7)2 

I 
(2) CH2= CH - COOCH3 

l x 

COOCH3 (8) 

Cl 
H3C COOH 

Les resultats du Tableau 1 permettent en outre de faire les remarques suivantes: 
(a) avec les amides 3a-3d, la reaction a lieu aisement et les rendements en prod&s 
isoles sont satisfaisants (H-80%); 
(b) dans le cas des amides 3e et 3f, les cyclopropanes 5 sont obtenus avec des 
rendements convenables et un bon degre de purete; par contre, les cyclopropanes 4 
semblent se former plus difficilement et de plus, ils sont accompagnes d’autres 
produits, en faible quantite; ces produits n’ont pas pu Ctre identifies, car ils se 
decomposent lors des essais d’isolement en CPG preparative, mais ils ne semblent 
pas resulter de la reaction concurrente d’addition-1,2, puisque le spectre IR effect& 
A partir du produit brut de reaction ne presente pas les bandes caract&istiques 
dune c&one ou d’un alcool. En resume, la presence sur l’amide tertiaire d’un groupe 
methyle en position 3 g&e dans une certaine mesure la reaction d’addition-1,4. 
(c) avec l’amide 3g derivant de l’acide sorbique, il ne se forme que le produit 
rtsultant dune addition-1,4, avec des rendements moyens: en effet, dans les deux 
experiences realis&es, nous n’avons pas d&elk de produit qui correspondrait a 
l’intervention dune addition-l,2 ou dune addition-1,6; 
(d) enfin, dans tous les cas, les cyclopropanes ont et6 obtenus sous forme d’un 
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melange de sterkoisomeres (presence d’au moins deux atomes de carbone asymCtri- 
ques dans leur structure). 

Conclusion 

Les lithiens allyliques mono&lores donnent generalement avec les amides 
tertiaires cY-Cthyleniques une reaction d’addition-1,4 suivie dune cyclisation, con- 
duisant ainsi, en une settle &ape et avec de bons rendements, a des vinylcyclopro- 
panes fonctionnalisb par un groupe amide tertiaire, composes difficiles a preparer 
par d’autres mtthodes. 

Partie exphimentale 

Les chromatographies en phase gazeuse ont Cte effectuks avec un apparcil 
Intersmat IGC 12M (detecteur a conductibilite thermique) &quipC de colonnes 
analytiques de 2 m (diamttre: 0.63 cm), remplissage soit 20% SE 30, soit 20% 
Carbowax 20M sur Chromosorb W, ou avec un appareil90 P3 Aerograph (detecteur 
a conductibilitt thermique) @ripe de colonnes preparatives de 3 a 6 m (diamttre: 
0.95 cm) remplissage soit 30% SE 30, soit 30% Carbowax 20M sur Chromosorb W. 

Les spectres infra-rouge ont 6tt enregistres sur les prod&s a 1’Ctat pur entre 
lames de chlorure de sodium avec un appareil IR 4240 Beckman. Intensitts des 
bandes: F, forte; m, moyemre; f, faible; tf, trbs faible. 

Les spectres RMN ont Cte enregistres en solution dans Ccl, a 60 MHz sur un 
appareil Perk&Elmer R24A. Les deplacements chimiques sont exprimes en ppm 
par rapport au tCtram&hylsilane utilise comme rtftknce. 

Les produits nouveaux ont don& des resultats analytiques correspondant a la 
formule a *0.3% p&s. 

L’appareilIage classiquement utilist est constitd par un ballon a trois tubulures 
de volume convenable, muni dun agitateur mkurique, dune refrigktnt a eau, d’un 
thermometre, dune ampoule a pression egalisee pour introduction des reactifs 
liquides et dun dispositif permettant de travailler sous atmosphere d’azote. 

Priparation des lithiens allyliques monochlort% 
Lithien 1, voir ref. 4,6; lithien 2, voir ref. 3,5. 

Prkparations des amides tertiaires a-&hyltkques selon ref. 17,113 
(a) PrPparation des chlorures d’acide. Le m&urge forme par 0.5 mole d’acide 

adthyl&rique et 0.5 mole (59.5 g) de chlorure de thionyle est chauffe B 80°C 
jusqu’a ce qu’il n’y ait plus de degagement gazeux (HCl + SO,). Le chlorure d’acide 
est ensuite distille. 

Les chlorures d’acide suivants on Ctt ainsi prepares: 

CH,=CHCOCl: Eb. 78OC/760 Torr; Rdt. 54%; 

CH,CHkHCOCl: Eb. 12O”C/760 Torr; Rdt. 82%; 

(CH,),C=CHCOCl: Eb. 145”C/760 Torr; Rdt. 89%; 

CH,=C(CH,)COCl: Eb. 95”C/760 Torr; Rdt. 55%; 
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CH,CH=C(CH,)COCl: Eb. 80°C/95 Torr; Rdt. 67%; 

CH,CHkHCHkHCOCl: Eb. 74“C/14 Torr; Rdt. 68%. 

(b) Prkparation des amides tertiaires a-&hyl&iques. A 0.4 mole de dimbthyla- 
mine (ou de diCthylamine) en solution dans 250 ml d&her anhydre et refroidie a 
0°C on ajoute goutte a goutte 0.2 mole dun chlorure d’acide lydthyltnique; apres 
la fin de l’addition, on laisse revenir a temperature ambiante. 

Aprb elimination du chlorhydrate d’amine par filtration, le solvent est CliminC et 
l’amide est distill6 

Les amides suivants ont CtB ainsi prepares: 

CH,=CH-CO-N(CH,), (3a): Eb. 68”C/13 Torr; nff = 1.4732; Rdt. 45%; 

CH,-CHECH-CO-N(CH,), (3b): Eb. 90°C/15 Torr; ng = 1.4829; Rdt. 91%; 

TABLEAU 2 

CARACTfiRISTIQUES PHYSIQUES ET SPECTROSCOPIQUES DES CYCLOPROPANES 4 

4 Eb. ( o C/To@ IR (cm-‘) RMN (CC&, 6 ppm) 

4a 105-106/15 309Om, 985F, 
900F (CH=CH,) 
1630F (CO) 

4b 108-109/13 309Om, 99OF, 
895F(CH=CH,) 
1625F (CO) 

4c 87- 88/0,1 309Om, 990F 
895F (CH=CH,) 
1625F (CO) 

4d 115-116/16 3090,99OF, 
9COF (CH=CH,) 
1635F (CO) 

4e 102-103/12 309Om, 990F, 
900F (CH=CH,), 
1635F (CO) 

4f a _ 309Om, 99OF, 
900F (CH=CH,), 
1630F (CO) 

4g 119-120/0.1 3090m, 99OF, 
895F (CH=CH,), 
960F (CH=CH), 
1630F (CO). 

0.60-2.10 (m, 4H, cycle); 2,85 
et 3.05 (2s, 6H, N(CH,)I); 
4.65-5.05 (m, ZH, CH*=); 5.10- 
5.75 (m, lH, CH=) 
0.90-1.30 (m, 3H, CH,); 1.30- 
2.20 (m, 3H, cycle); 2.40-3.00 
(m, 6H, N(CH,),); 4.70-5.20 
(m, 2H, CH,=); 5.25-6.05 (m, 
lH, CH=) 
0.60-1.30 (m, 9H, CH,, CH,CH,); 
1.35-2.20 (m, 3H, cycle); 3.00 
- 3.50 (m, 4H, CH,N); 4.80-5.25 
(m, 2H, CH2=); 5.25-5.90 (m, 
lH, CH=) 
1.05 et 1.15 (2s, 6H, CH,); 
1.40-2.30 (m, 2H, cycle); 2.45 
-3.15(m, 6H, N(CH,)*); 4.75- 
5.10 (m, 2H, CH,=); 5.15-5.95 
(m, lH, CH=) 
1.20 (s, 3H, CH,); 1.30-2.20 
(m, 3H, cycle); 2.40-3.00 (m, 
6H, N(CH,),); 4.70-5.15 (m, 2H, 
CH,=); 5.20-6.15 (m, lH, CH=) 
0.90-1.30 (m, 6H, CH,); 1.50- 
2.20 (m, 2H, cycle); 2.40-3.00 
(m, 6H, N(CH,),); 4.60-5.15 
(m 2H, CH,=); 5.20-5.95 (m, 
lH, CH=) 
0.80-1.40 (m, 6H, CH,CH,); 
1.45-1.85 (m, 3H, CH,C=); 1.90 
- 2.40 (m, 3H, cycle); 2.90- 
3.60 (m, 4H, CH,N); 4.70-6.20 
(m, 5H, CH=CH, CH=CH,) 

’ Produit purifie par CPG prkparative. 
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CH,-CHkH-CO-N(C,H,), (3~): Eb. lOO”C/13 Ton; PI$’ = 1.4746; Rdt. 75%; 

(CH,),C=CH-CO-N(CH,), (3d): Eb. 92OC/14 Torr; $f = 1.4798; Rdt. 75%; 

CH,=C(CH,)-C&N(CH,), (3e): Eb. 72”C/13 Torr; ng = 1.4592; Rdt. 55%; 

CH,-CH=C(CH,)-CO-N(CH& (39: Eb. 89”C/14 Ton; nb i= 1.4692; Rdt. 74%; 

CH,-CH&H-CHkH-CO-N(C2H5)2 (3g): Eb. 146”C/16 Torr; Rdt. 70%; 

Litt. [18]: 145-147°C/16 Torr; ng = 1.5244; Rdt. 74%. 

Mode ophatoire g&&al pour la pr4paration des cyclopropanes 
A 40 mmoles de lithien p&pare sous azote & - 90° C, on ajoute goutte B goutte 

30 mmoles d’amide a-&hyl&ique, en maintenant la tempkrature a - 65OC. El se 

TABLEAU 3 

CARACTkRISTIQUES PHYSIQUES ET SPECTROSCOPIQUES DES CYCLOPROPANES 5 

5 Eb (“C/Ton) IR (cm-‘) RMN (CCK+, 6 ppm) 

5a 110-111/15 3090m. 995m. 0.70-1.90 cm. 3H. cvclek 
I 

915F (kH=Ci&) 
1630F (CO) 

5b 121-122/n 309&n, 995m, 
915F (CH=CH,) 
1630F (CO) 

5c 94- 95/0.05 309Om, lOOOF, 
895F (CH=CH,) 
1625F (CO) 

5d 81- 82/‘0.05 308Om, 995F 
900F (CH=CH,) 
163OF( CO) 

5e 119-120/18 

5f 115-116/20 

5g 121-122/0.1 

30%lm, 995m, 
900F (CH=CH,) 
1625F (CO) 

309Om, 995m, 
915m (CH=CH2) 
1630F (CO) 

309Om, 995m, 
8953 (CH-CH,) 
960m (CH=CH) 
1630F (CO) 

1.25 (s, 3H, CiHJ j; i.70L3.05 
(m, 6H, N(CH,),); 4.65-5.05 
(m, 2H, CH2=); 5.10-5.75 
(m, lH, CH-) 
0.95-1.30 (m, 6H, CH,); 1.35- 
1.90 (m, 2H, cycle); 2.70- 
3.00 (m, 6H, N(CH,),); 4.65- 
5.10 (m, 2H, CH,=); 5.15-5.95 
(m, lH, CH=). 
0.80-1.15 (m, 6H, CH3CH2); 
1.18 et 1.22 (2s, 6H, CH& 
1.30-1.85 (m, 2H, cycle); 
3.00-3.50 (m, 4H, NCH,); 
4.65-5.15 (m, 2H, CH,=); 
5.20-5.90 (m, lH, CH=) 
1.10,1.13 et 1.18 (3s, 9H, 
CH,); 1.25 et 1.42 (2s, lH, 
CH); 2.70-3.05 (m, 6H, 
N(CH,),); 4.75-5.20 (m, 2H, 
CH,=); 5.45-6.20 (m, lH, CH=) 
0.45 (d, J 5 Hz., lH, cycle): 
1.18 et 1.25 (2s, 6H, CH,); 
1.35 (d, .I 5 Hz, lH, cycle); 
2.60-3.00 (m, 6H, N(CH&); 
4.60-5.95 (m, 3H, CH=CH*) 
0.90-1.30 (m, 9H, CH,);, 1.60- 
2.00 (m, lH, CH); 2.75 et 
2.85 (2s, 6H, N(CH,),); 4&O- 
5.10 (m, 2H, CH,=); 5.15-5.90 
(m, lH, CH=) 
0.80-1.40 (m, 9H, CH,, CH,CH,); 
1.45-1.90 (m, 3H, CH,C=); 
1.90-2.40 (m, 28, cycle); 
3.00-3.60 (m, 4H, NCH,); 4.70- 
5.90 (m, SH, CH=CH, CH==CH2) 
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produit tm changement de coloration (du rouge clair au jaune clair). Le milieu est 
rament a temperature ambiante, puis on traite par 250 ml d’eau. La phase aqueuse 
est extraite par 3 X 80 ml d&her, puis les phases organiques reunies sont sechees sur 
MgSO,. Apres evaporation des solvants, les produits de la reaction sont isoles par 
distillation sous pression reduite. 

Produits obtenus 
Cyclopropanes 4a-4g. Leurs caracteristiques physiques et spectroscopiques fi- 

gurent dans le Tableau 2. 
Cyclopropanes Sa-Sg. Leurs caracteristiques physiques et spectroscopiques fi- 

gurent dans le Tableau 3. 
Dans le Tableau 4 sont montrkes les donnees microanalytiques des composes 

da-4g et Sa-Sg. 

Autres produits 
CH,CH=CHC(OH)(CH,)CH,CH=CHCl. Eb. 93OC/20 Torr; n$’ = 1.4795. IR 

(cm-‘): 3280F (OH); 1630F (CH=CHCl-2); 965F (CH=CH-E). RMN (Ccl,, 6 

TABLEAU 4 

MICROANALYSES DES COMPOSh 4a-4g ET Sa-5g 

Produit (poids mol-) 

4a CsH,,ON (139.2) 

4b C,H,,ON (153.2) 

4c C,,H,,ON (181.3) 

4d C,sH,,ON (167.3) 

4e CsH,ON (153.2) 

4f C,,,H,,ON (167.3) 

4g C,,HslON (207.3) 

5s CsH,sON (153.2) 

Sb C,,H,,ON (167.3) 

SC C,,H,,ON (195.3) 

Sd C,,H,,ON (181.3) 

Se C,,H,,ON (167.3) 

Sf CllHIPON (181.3) 

Sg C,,H,,ON (221.3) 

Analyse (Trouvk (talc.)(%)) 

C H 

69.13 9.37 
(69.03) (9.42) 
70.64 9.84 

(70.55) (9.87) 
72.98 10.50 

(72.87) (10.57) 
71.74 10.29 

(71.81) (10.25) 
70.50 9.92 

(70.55) (9.87) 
71.76 10.21 

(71.81) (10.25) 
77.44 10.14 

(75.31) (10.21) 

70.60 9.91 
(70.55) (9.87) 
71.89 10.30 

(71.81) (10.25) 
73.88 10.80 

(73.80) (10.84) 
72.81 10.62 

(72.87) (10.57) 
71.90 10.22 

(71.81) (10.25) 
72.79 10.55 

(72.87) (10.57) 
75.93 10.42 

(75.97) (10.47) 

N 

10.12 
(10.06) 

9.22 
(9.14) 
7.83 

(7.73) 
8.46 

(8.38) 
9.11 

(9.14) 
8.49 

(8.38) 
6.70 

(6.76) 

9.18 
(9.14) 
8.43 

(8.38) 
7.21 

(7.17) 
7.79 

(7.73) 
8.33 

(8.38) 
7.68 

(7.73) 
6.38 

(6.33) 
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ppm): 1.15 (s, 3H, CH,-C); 1.55-1.80 (m, 3H, CH,-C=); 2.20-2.50 (m, 2H, CH,); 
2.90 (s, lH, OH); 5.40-6.15 (m, 4H, CH=CH, CH=CHCl). 

CH,CH=CHC(CH,)OCHCH=CH,. Eb. 83”C/80 Torr; ng = 1,4562. IR 

(cm-‘): 3080m, 164Om, 990F, 925F (CH==CH,); 965F (CH=CH-E); 900-820 m 
(C-O-C) [22]. RMN (Ccl,, 6 ppm): 1.25 et 1.35 (2s, 3H, CH,-C); 1.60-1.90 (m, 

3I-k CH,-C=); 3.00-3.20 (m, lH, CH); 5.00-6.05 (m, 5H, CH=CH, CH=CH,). 
CH,CH=CHC(CH,)OC(CH,)CH=CH,. Eb. 84”C/60 Torr. IR (cm-‘): 308Om, 

1635m, 990F, 920F (CH=CH,); 965F (CH=CH-E); 900-820m (C-O-C) [22]. 
RMN (Ccl,, 6 ppm ); 1.20 (s, 3H, CH,-C); 1.35 (s, 3H, CH,-C); 1.55-1.80 (m, 

3H, CH,-C=); 4.90-6.05 (m, 5H, CH=CH, CH=CH,). 
CH,CH=CHCOCHClCH=CH, (40) et CH,CH=CHCOCCl=CHCH, (60). Eb. 

mklange: 83-85 o C/18 Torr. 

CaractPristiques spectrales des deux c&ones &par&es par CPG priparative (colonne 3 
m, remplissage Carbowax): 

Cktone monoconjuguke. IR (cm-‘): 1690F (CO conj.); 985F, 935F (CH=CH,); 

965F (CH=CH-E). RMN (Ccl,, 6 ppm): 1.75-2.15 (d, 3H, CH,); 4.60 (d, lH, 
CHC=); 5.05-5.55 (m, 2H, CH,=); 5.55-6.50 (m, 2H, CClCH=, COCH=); 6.55-7.25 
(m, lH, =CHC). 

C&one biconjugube. IR (cm-‘); 1670F (CO conj.); 1620F (CH=CCl); 960F 
(CH=CH-E). RMN (Ccl,, 6 ppm): 1.70-2.15 (m, 6H, CH,); 6.40-7.20 (m, 3H, 
CH=CH, CH=CCl). 
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