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Abstract : The N-phenyt 4,5-benzo 1,3,2-diazaphosphole 1 cannot be isolated free but can be identified 

in complexed form. It polymerizes and gives first a cycfotetrapfwsphazane, then quickly a polymer. It is 

depolymerized by a Lewis acid AIC13. this complex reacts as a dicoordinated phosphorus compound. 

Resume : Le N-phenyl4.5~benzo 1.3.2 diazaphosphole 1 West pas isolabfe sous sa forme libre mais peut Btre 

identifie sous forme complexee. Ii soligomerise en un cyctotetraphosphazane qui se polymerise rapidement 

Ce complexe reagit comme un compose du phosphore dicoordonne. 

INTRODUCTION 

En 1963, Pitgram et Korte ont etudie l’action du triphenylphosphite P(OPh)3 et du triphenylborate B(OP~-I)~ 

sur des diamines aromatiques (1). Par reaction du triphenylphosphite sur la N-phenyl 1,2-diaminobenzene, ils ont 

obtenu, avec un rendement de 78% en prcduit pur, un compose du phosphore insoluble et infusible se decomposant 

au-dessus de 350 “C. Les proprietes physiques du soliie ne permettant pas d’autres investigations, c’est seulement a 

partir des resultats d’analyse Blementaire (2) qu’ ils lui attribuerent la formule du l-phenyl4,5benzo 1,3,2-diazaphos- 

phole 1 , premier compose du phosphore dicoordonne. II eut 616 preferable qu’ ils donnent la fomule (Cl 2HgN2P)n. 

Ph 

Effectivement les premiers composes du phosphore dicoordonne dont la structure a 6th Btablie sans 

ambiguite ont ete obtenus plus tard (3,4) et on a montre que les composes du phosphore dicoordonne a liaison N-P=N 

pouvaient s’oligomeriser en fonction de leurs substituants. Ces oligomeres sont tres souvent des t&ram&es. les 

cyciotetraphosphazanes (> N - P - N -)4 (3,4), et quelquefois des dim&es: les diazadiphosphetidines (5.6) ou des 
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trim&es, les cyclotrtphosphazanes (7). 

Les cyclotetraphosphazanes se presentent sous iorme dune couronne (4) susceptible de complexer des 

cations metalliques; en choisissant des substttuants aromatiques, on peut esperer obtenir des composes presentant 

des analogies de structure avec Ies calix(4)arenes: le cycle phosphazane correspondant a la t&e polaire et les restes 

aromatiques a la partie hydrophobe. Comme les calix(4)arenes sont d’excellents cryptands on peut attendre des 

proprietes interessantes de ces cyclotetraphosphazanes. 

Nous avons montre que les N-alkyl 4,5-benzodiazaphospholes resultant dune reaction de transamination 

entre la tris(dim&hylamino)phosphine et les N-alkyl 1,2_dlaminobenz&tes sont en Bquilibre avec leurs t&ram&es alors 

que les 1,2diamines conduisent seulement aux cycbtetraphosphazanes correspondants( 

Nous avons repris les travaux de Pilgram et Korte pour essayer de preparer des oligomeres de 1 

RESULTATS ET DISCUSSION 

En appliquant au N-phenyl 1,2-diaminobenzene, la reaction generale de transaminatton : 

+ PWMe& 

2 

nous avons obtenu, dans le xylene a Bbullition, un compose insoluble de point de fusion tres Bleve (superieur a 350 “C) 

dont I’analyse Blementaire est en accord avec la formule de 1 ou celle de son polym&e 2. Toutefois le spectre de masse 

par impact Blectronique a 70 eV de 2 montre un pit moleculaire correspondant seulement au monomere; I’insolubilite 

du produit n’a pas permis de confirmer cette structure par spectrometrie de RMN de 31P ou par spectrom&rfe de masse 

par d&sorption. 

Ce compose semble etre le meme que celui de Pilgram et Korte, cependant le point de fusion BleVe et la 

grande insolubilite du produit obtenu font supposer qu’il ne s’agit pas du N-phenyl benzodiazaphosphole 1 mais dun 

polymere. 

Nous avons done recherche des conditions plus deuces d’obtention de 1 (ou de 2). Caction du trichloNre 

de phosphore sur le N-phenyl 1,2-diaminobenzene conduit a la 1-phenyl P-chloro 1,3,2-diazaphospholine 3; cet 

heterocycle, dehydrohalogene dans des conditions deuces par action de la triethylamine a 0°C donne un compose 4 

dont le deplacement chimique en RMN de31 P est du m&me ordre de grandeur (80-90 ppm) que celui des N-alkyl 

cyclotetraphosphazanes(3,4) et qu’ on peut considerer comme un homologue de 2 : 

Ph Yh 

+ PCI, h + NEt, , 0°C 

- - NEt,,HCI 

k 

5 31P = 136,5 ppm 

25 P_N_H = 1878 Hz 

6 31P = 84.3 ppm 
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Le compose 4 chauffe au reflux de la pyridine donna un compose de point de fusion superleur a 350% et d’insolubilite 

remarquable qui semble Qre a nouveau le produit obtenu par Pifgram et Korte. 

La spectrometrie de masse par ionisatton chimique de 4 donnant seulement les masses du mor’@mere et du 

dim&e, probablement a cause de la fragilite des liaisons P - N, nous avons soufre ce compose 4 ; la SpectrornWle de 

masse par ionisation chimique au methane inclque alors que le d&We soufre 5 est un t&ram&e. 

Yh 
N (a $ 

Fh s 

0 ‘P 

N’ 

+ lr2S* - ( ‘) a 
0 

N\p” 

I 4 
N’ 

1 4 

5 

On observe un courant d’ionisation pour le monomere, le dim&e, le trim&e et le t&ram&e rnais il n’apparait 

aucun courant d’ionisatiin correspondant a des oligomeres de degre superieur. 

Les composes 2 et 4 sont depolymerises par les acides de Lewis comme on l’a deja observe dans d’autres 

cas (4,8). Avec le trichlorure d’aluminium, 2 donne un complexe dont les spectres de RMN de 3’P, 27Al, 15N 

correspondent a 6. Notons que les signaux de RMN de ’ 5N des noyaux d’azote de 6 sont a champ beaucoup plus fort 

que ceux des azotes des triazaphospholes complexes en 4 (A6 = 60 ppm) alors que les constantes de couplage ’ JP_N 

sont voisines: AJ = 4Hz (9). Trait6 par la triethylamine. ce complexe est detruit ce qui permet I’observation par RMN de 

31P pendant une quinzaine de minutes du N-phenyl 4,5-benzo 1,3,bdiazaphosphole 1( g3’P = 229 ppm ). Puis 

apparaissent, sur le spectre de RMN de 3tP, deux pits a 84,3 et 97,8 ppm que nous attribuons au 

cyclotetraphosphazane 4 et a un oligomere d’ordre superieur non identifie 7. Ajoutons que ces composes se 

transforment au tours du temps en un compose tres insoluble correspondant a 2. 

Ph I Ph 

CHzClz 
2 + AICI, - 

6 4: n=4 S3’P=84,3ppm 
7: n>4 S3’P=97,8ppm 

Nous avons suivi par RMN de 31 P a temperature variable, I’lvolution du compose 4 en solution dans la 

pyridine. Par elevation de temperature jusqu’a 102 C, on observe la disparttion progressive de ce compose au profit de 

7; le retour a la temperature ambiante ne redonne pas le signal initial a 84,3 ppm ( il ne s’agit done pas dun equilibre), 

mais deux signaux a 98 et 84 ppm dans le rapport 80/20. Une lente evolution amene la disparttiin du signal a 84 ppm, 

puis au bout de 48h. celle du signal a 98 ppm. tandis qu’apparait un volumineux precipite insoluble 2. 



4654 S. K. NITCHEU and C. MALAVAUD 

4 
A 

-7 
A 

-2 

Le compose 4 est done thermiquement instable.Par elevation de temperature il ne donna pas comme les 

N-alkyl benzodiazaphospholes un equilibre monomere - oltgomere rnais plutdt le polyrnere 2. 

En outre le complexe 0 reagit instantanement sur le 1,4diphenyl 2,3-dimethyl 1,4diaza 1,3di&ne pour 

donner le derive spirannique complex6 8a (S3’P = 16,4 ppm), qui decomplexe par la triethylamine, conduit au d&M 

spirannique libre 9 (S3’ P = 29,3 ppm). De mama, 6 reagit sur le 1,4dipropyl 2,3dimethyl 1,4diaza 1,3diene pour 

dormer 6b (a3’P = 36,6 ppm), derive spirannique anabgue de 6 a; 6b decomplexe par la triethylaminedonne le derive 

spirannique libre 10 (S3’ P = 45,l ppm). 

Hh 

6+ 
+ NEt, ) @r>pfx 

- NEt3,AlCl, 

Ph k 

8aR=Ph 9R=Ph 
8bR=nPr 10 R = nPr 

Nous n’avons pas pu &parer totalement les derives spiranniques 9 et 1 0 du trichloruro aluminate de 

triethylamine cependant, nous avons pu comparer leurs spectres de RMN 31P, ‘H, 13C , IR et de masse avec des 

dchantilions authentiques obtenus par reaction du 1,4-diphenyl 2,3-dimethyl 1,4-diaza 1,3-diene et du 1,4- dipropyl 

2,3-dimethyl 1 ,Cdiaza 1,3diene sur la 1-phenyl P-chloro 1,3,2diazaphospholine 3 puis action de la triethylamine. 

3 + > - @;p(x +.=-&- &$P$J 

ri 
H’CI- i Ii 

11 aR=Ph S3’P=21,6ppm 

b R = nPr 6 31P = 37,6ppm 
9 R=Ph S3’P= 29,3 ppm 

llR=nPr S3’P=45,1 ppm 

Les spectres RMR 31 P de 9 et de 11 sont tout a fatt comparables a ceux deja observes pour les derives de 

ce type obtenus par reaction de composes du phosphore dicoordonne sur les diazadienes (10,ll). 
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Ph i, a 0 fi/’ 

f 
AlCl, 

j@pm) Nl 

(J Hz) 
N2 N3 N4 P 

I -271.3 -277,3 -295.3 -295.3 45, ,I 
(43.1) (27.0) (27.0) 

- 169.0 - 199.3 200.9 
(74.4) (75.6) 

Deplacements chimiques en RMN 31P ,15N et constantes de couplage ’ JP_N (Hz). 

Nous avons done montre que le compose du phosphore dicoordonne 1 peut 6tre identffie seulemenf sous 

forme complexee dans laquelle les proprietes de I’atome de phosphore dicoordonne sont conservees. 

Ainsi le produit isole par Pilgram et Korte nest en aucun cas le N-phenyl benzodiazaphosphole 1 , mais son 

polymere 2. 

PARTIE EXPERIMENTALE 

Tomes les manipulations ont et6 effectuees en atmosphere d’argon. Les solvants ont et6 distill& sur 

sodium avant utilisation. 

Les analyses Blementaires (C, H, N, P, S, Cl) ont 818 effect&es au laboratoire central de microanalyse du 

CNRS et a I’Ecole Nationale Superieure de Chimie de Toulouse. 

LeS spectres IR Ont 616 realis& sur un spectrom&re Perkin Elmer a transform&e de Fourier mod&e 1760X. 

LeS spectres de masse ont et6 effectues sur un spectrometre de masse Varian Mat 311 A par desorptfon de 

champ (D.C.I. CH4) et par impact Blectronique a 70eV. 

Les spectres de RMN de 31 P ont 6th obtenus sur un spectrometre Bruker AC60; les deplacements 

chimiques, donnes en ppm, sent comptes posftivement vers les champs taibles a partir de I’acfde phosphorique a 65% 

utilise en reference externe. 

Les spectres de RMN de ‘H et de ’ 3 C ont et6 realises sur des spectrometres Bruker AC60 et AC200; les 

dcplacements chimiques sent don& en ppm par rapport au t&ram&hylsilane. 

Les spectres RMN 15N ont 618 obtenus sur des spectrometres Bruker AM 300 WB; les d&placements 

chimiques sent don&s en ppm par rapport au nitromethane. 

Synlhkse du N-ph&yl cyclophosphazane2 

Un melange de 5,679 (0,035mole) de trfs(dimethylamino)phosphine et de 6,41g (0,035 mole) de N-phenyl 

1,2-diaminobenzene est chauffe sous argon au reflux du xylene pendant 37 heures. La dimethylamine form&e est 
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entrainee par courant d’argon et tit&e par une solution aqueuse normale de chlorure d’hydrogene. Le precipite obtenu 

est filtre sous argon, lave a l’hexane et Jche sous vide. 

Rdt: >95% ; P.F.>350 OC ; Calc. pour (C, 2H9N2P)n % : C67,92; H4,24; NI3.21; PI462 . Tr.%: C67,16; H454; 

NI3,20; Pl5,IO. 

Synthdse de, la l-ph6nylachloro 4,5-benzo1.3,2-diazaphospholine 3 

A une suspension de 7.37s (0,040 mole) de N-phenyl 1 ,Bdiaminobenzene dans 25 cm3 d’acetonltrile, on 

ajoute 5,6Og (0,042 mole) de trichlorure de phosphore. Le melange reactionnel est chauffe a une temperature 

inferieure a 70 “C sous un courant d’argon sec. Le chlorure d’hydrogene forme est entrain6 et tffre par une solution de 

soude IM; 95% de la quantite theorique de HCI se degage en 3 heures. Apres evaporation du solvant sous vide, on 

reprend le residu par 40 cm3 de pentane. Le compose 3, qui preciplte, est filtre sous argon et s&h4 sous vide. 

Rdt 92%; P.F. 124-129°C: RMN 31P (32.44 MHz. CH2C12) 6= 136.5 ( 2J P-N-H = 16,6Hz). RMN ‘H (250 MHz, CDC13) 

6 = 6,50 (s large, NH); 7,06 (m,C6H4); 7,49 (m, C6H5). RMN 13C (62,9 MHz, CDC13) 6 = 110-140 C aromatiques. 

I.R. (vcm_,,CH2C12) 3406 (N-H); 3004 (C-H); 1596 (C=C); Calc. pour Cl 2H1 0N2PCI % : C57,95; H4,OI ; NII ,27; 

PI2,47; Cll4,26. Tr. % : C57,53; H4,36; NIl,32; PlI,57; ClI3,57. 

Synfhbse du N-phbnyl cyclot&raphosphazane 4 

A 3,960 (0,016 mole) de 1-phenyl P-chloro I ,3,2-diazaphosphole 3 mis en suspension dans 40 cm3 de 

toluene et refroidi a 0 “C, on ajoute goutte a goutte 1,63g (0,016 mole) de triethylamine. Apres retour a la temperature 

ambiante, le melange reactionnel est laisse sous agitation magnetique pendant 3 heures puis filtre sous argon. On 

evapore le solvant sous vide et on reprend le residu avec 50 cm3 de toluene pour precipiter tout le chlorhydrate de 

triethylamine. Apres filtration sous argon et evaporation du solvant sous vide, le compose 4 est repris par 25 cm3 de 

pentane. Le precipite obtenu est filtre sous argon et s&he sous vide. 

Rdt 55%; P.F. 96 “C; RMN 31P (32,44 MHz,Toluene) 6 = 64,3 (large); RMN ‘H (250 MHz,CDC13) 6 = 6,66 (m, C6H4); 

7,46 (m, C6H5); RMN ’ 3C (62,9 MHz,CDC13)6 = 106-130 C aromatiques; Calc. pour (Cl 2HgN2P)4 % : C67,92; H4,24; 

NI3,21. Tr. % : C67,56; H4,66; NI3.02. 

Sulfuration du N-ph6nyl cyclot&raphosphazane 4 

A Ig (0,047 mole) de 4 dissous dans 15 Cm3 de toluene, on ajoute 0,15g (0,047 mole) de soufre 

elementaire et on chauffe le melange a 50 “C pendant I heure. On note la disparltion totale du soufre puis on elimine le 

toluene sous vide et on reprend le residu dans 25 cm3 de pentane; le preciplte obtenu est fib6 sous argon, repris une 

seconde fois au cyclohexane, filtre sous argon et s&he sous vide. 

5 : Rdt 60%; P.F. 132 “C; RMN 31 P (32,44 MHz,Toluene) SySt&IWS AA%’ 6~ = 61,6 et 6x= 50,7 (J N-P-N + J’N_P_N = 

43,2 HZ); 6A=60,1 et 6x= 49,3 (JN_P_N +J’N_P_N = 59,6 Hz) RMN 1 H (60 MHz, CDCI,) 6 = 6,66 (m,C6H4); 7,40 (m, 

C6H5). S.M. (D.C.I. CH4) m/e (int. rel.) 976 (M+ +2; 0,04); 977 ( M+ +I; 0,OS); 733(3/4M+ +I; 0,15); 469 (1/2M+ +I; 

1,63); 245 (1/4M++I; 36,lO). Calc. pour (Cl 2HgN2PS)4% : C59,OI; H3,69; Nll,47. Tr. % : C56.04; H3,96; NII,20. 
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Synthke du Kphenyl 1.2~benzo 1.3,2-diazaphosphole complex~ 6 

On melange 1,5Og (0,007mole) de 2 et 0,94g (0,007mole) de trichlorure d’afuminium dans 15 cm3 de 

dichlorombthane. Le melange est laissb sous agitation magnbt’que pendant 12 heures; on observe une coloration 

rouge progressive du melange reactionnel. Le complexe 6 est identifie en solution. 

RMN 31P (3244 MHz, CH2C12)6= 200.9 ; RMN 27 Al (2088 MHz , CH2U2) 6 = 99,4 ; RMN ’ 5N ( 30.43 MHz, CD2C12) 

6 = -169,O (d, ’ JP_N = 74,4 HZ, N’) ; -199,3 (d, ’ JP_N = 75,6 HZ, N2). 

Synthkse du 1.4.9 -triphbnyl2,3-dimdthyl 7,8-benzo 1.4.8.9~tt?traza 5-phospha’” spim [4,4] Z,Bnonadi&?e 9 

A partir de 6 : A une solution de chlorure de methylene contenant I,25 g (0,003 mole) de 6, on ajoute 

0.85 g (0,003 mole) de 1,4-diphenyl 2,3-dimethyl 1,4-diaza 1,3-diene. La reaction est instantanee, totale et donne 8a. 

RMN 31P (32,44 MHz, CH2C12) 8 = 18,4. Le traitement de la solution contenant 8a par 0,36 g (0,003 mole) de 

triothylamine conduit au compose 9 qui n’a pas pu &tre totalement r&pare du trichloruro aluminate de triehylamine. 

RMN 31P (CH2C12, 32,44 MHz) 6 = 29,3. RMN ‘H (250 MHz, C6D6) 6 = 1.59 (s, C&-C&); 6,82 (m, C6H4); 7,25 (m, 

C8H5). RMN ’ 3C (62,9 MHz C 6D6) 6 = 11 ,O (d, 3JC_p = 5,41 Hz, CH3-C=C-); 115,7 (d,2JC_p = 3,71 Hz, -G=G-);I 09,7- 

1456 C aromatiques. I.R. (vcm-I, KBr) 2918 (C-H); 1594, 1491 (C=C). S.M. (I.E.) m/e (int. rel.) 486 (M+.+ H20; 6,79); 

448 (M+Y 0,14); 230 (C, 2HgN2P,H20+.; 2,66); 208 (Cl OH1 5N3P+.; 3,26); 184 (Cl 2HgP+.; 2,69); 118 (C6H4N3+.; 

7,13); 93 (Ph-NH2 +; 36,58); 39 (CH3-C=C+; 15,65). 

A parfir de 3 : A une suspension de 1,5Og (0,006 mole) de 3 dans 15 cm3 de toluene sous agitation 

magnetique. on ajoute goutte a goutte I.439 (0,006 mole) de 1,4-diphenyl 2,3-dimethyl 1,4-d&a 1,3-diene dissous 

dans 2 cm3 de tolucne. Au bout dune heure d’agitation, il y a dissolution totale des reactants puis apparition au bout de 

6 heures d’agitation magnetique d’un precipite 11 a qui est fiftre sous argon, lave au pentane et s&he sous vide. 

lla :Rdf72%;P.F.156-158°C;RMN31 P (3244 MHz, CH2C12) 5 = 21,6; RMN ’ H (250 MHz, CDC13) 6 = 1.86 (s, CH3- 

C=C); 6,72 (m, C6H4) ; 721 (m, C6H5)i 12,92 (d, 2JP_N_H = 19,6HZ, N-H). 

RMN ’ 3C (6299 MHz CDC13) 6= 11 ,O (d, 3JC.p = 553 Hz, GH3-C=C-): 116,7 (d, 2JC_p= 4,78 Hz, -G=Q-). 110,2-133,4 

C aromatiques. I.R. (vcm_,, KBr) 3639 (N-H); 3023 (C-H); 1592, 1491 (C=C). Calc. pour C28H26N4PCf % : C69,35; 

H5,37; Nll,56. Tr. % : C67,24; H5,45; Nil ,41. 

A lg (0,002 mole) de 11 a dissous dans 30 cm3 de tetrahydrofurane, on ajoute goutte a goutte 0.21 g 

(0,002 mole) de triothylamine. Le melange reactionnel est laisse sous agitation rnagnetique pendant 3 heures puis fiftre 

sous argon. On Bvapore le solvant sous vide et on reprend le residu avec 25 cm3 de pentane; le precipite obtenu est 

filtro sous argon, s&he sous vide et sous P205. 

Rdl90 %. P.F. 112-115 “C; Calc. pour C 28H25N4P % : C75,OO; H5,58; Nl2,5. Tr. % : C74,04; H5,68; Nll,82. Memes 

spectres que 9. 
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Synthbe du 9-phdnyt 2,3-dimbthyl 1,4-diprvpyl 2,3-dim&hyl 7.8~benzo 1.4.6.9~t&raza 5-phosphatv spiro 14.41 

2.6- nonadidne 10 

A Panir de 6 : M&ne mode operatoire que pour 9. RMN 31P (32,44 MHz, CH2C12) 6 I 45,l; RMN ‘H 

(250 MHz, CDCl3) 6 = 0,77 (1, 3JH.H = 7,40 Hz, CH3-CH2G); I,46 (m, CH3CH2CH2-), I,64 (s, C&C=C-); 3,05 (m, 

CH~-~+JCH& 678 (m, C6H4); 7.44 (m, C6H5). RMN ’ 3C (62,9 MHz. CDCI,) 6= IO,0 (d, 3JC_p = 6.60 Hz, cH3-C&- 

); 1193 (s, GH3-CH2-C); 24,4 (s, CH3CH2CH2-); 43,1 (d, 2J~_p = 5,30 Hz, N-CH2!CH2CH3); 113,3 (d, 2JC_p I 14,3 

Hz, -G=pP); 108,4-140,3 C aromatiques. RMN ’ 5N (3043 MHz, CD,Cl,) S = -271,3 (N’); -277,7 (d, ’ Jp_N = 43.1, N2); - 

2Q5,3 (d, ’ JP.N = 27.0, N3et N4). I.R. (vcm_, ,KBr) 2961 (N-H); 1591 ,I493 (C=C). SM. (I.E.) mle (int. rel.) 380 (M+.; 

l8,5); 338 (M+. - CH3CH=CH2; l4,71); 208 (CIOH1 5N3P+.; 5408); 139 (C7H1 3N3+ ; 20,75); 43 (CH36H2CH2+; 

91 ,Ol). 

A partir de 3. MBme mode op&atoire que pour 11 a. On obtient 11 b. 

Rdt 89 %. P.F. 107-111 OC. RMN 31P (32,44MHz, CH2C12) 8 = 37,6; RMN ‘H (250 MHz, CDC13) 8 = 0.84 

(t, 3J~.~ = 7,5OHz, CH3-'+-Cl; 154 (m, CH3CH2CH2); I,87 (s, CH3-C=C): 3,20 (m, CH3-CH2CH2-); 695 (m, C6H4); 

7,49 (m, C8H5); 8,30 (s large, N-H). RMN 13C (62,Q MHz. CDC13) 5 = 9,90 (d, 3Jr-._p = 7,30 Hz cH3-C-C); II,4 

(s, GH3-CH2-C); 24,1 (s, CH3-.(;H2-CH2); 44,1 (d, 2JC_p - 4,30 Hz, NGH2-CH2-C); 115,l (d, 2J~_p = 17,3 Hz, -c-G-); 

llO.t-140,5 C aromatiques. I.R. (vcm_,, KBr) 3405 (N-H); 2976 (C-H); 1581,1863 (C&). Calc. pour C22H30N4PCl % 

C63,38; H7,21; Nl344. Tr. % : C81,98; H7,31; Nl3,40. 

On lib&e le derive spirannique 1 0 par la tri&hylamine en utilisant la m&w methode que 9. 

Rdt 88 % (Huile visqueuse); Calc. pour C22 H 2Q 4 N P % : C69,47; H7,63: Nl4,74. Tr. % : C67,25; H7.71; Nl4,04. 
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