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Esta invencidn se refiere a un u:dtono para
producir N~ifosfonometilpglicina mediante la oxidacidn de
dcido N-(fosfonometil)iminodiacético. Mis particulariien
te, esta invencidbén se reficre a la produccidn de d=losfo
nometilelicina mediante la oxidacidn de Acido H-(tosfono
metil )iminodiacético con un agente oxidante tal come pe-
rbxido de hidré~cno o un gas que contiene oxigeno libre
con un catalizador metdlico. )

De conformidad con el procedimiento de es-

ta invencidn, el Acido l~(fosfonometil)iminodiacético que

tiene la ror.ula

¥y

1 0
p (cH CCCH)
d - - 3 1 - COCE
//} CH2 2 5
Iio
se nezcla con arua y se calienta a una temperatura eleva-
da., Ul anmente oxidante se agrega después, y el fcido i.ai
nodiacltico se convierte por oxidacibén a N-fosfonounetil-
slicina y otros productos de descouposicién. La N-rosfo-

nometilnlicina se aisla después por precinitac. .., por

3

eje::plo, mediante la adicidén de un solvente orgénico uis
cible con armua, evanoracidn de agua, o enfrianiento.

. La forua de hacer reaccionar el dcido Ii- _
(fosfononmetil )izinodiacético con el agente oxidante no es
critica, y puede lograrse de muchas maneras. Por ejemplo,
se puede for :ar una uiezcla de reactivos v después calen-
tar la uezcla a la temneratura de reaccidn en un recipien
te adecuado para convertir el fcido N-(rostonometil )iuino
diacético a H-~-fosfonometilglicina. Alternativamente, el
agente oxidante puede agregarse a una ezcla de dcido N~

(fosionometil)ininodiacético ¥ agua, la cual mezcla ha si
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do precalentada a la temperatura de reaccibn,

J, -
la mezcela

1,2, KT
Yy
se contina calentando a temperatura elevada para causar
la oxidacidén y conversidén del &cido N~(fosfonometil)iwino
diacético a N-fosfonometilglicina.

Se cree que la reaccidn se realiza de confor
midad con la siguiente ecuacidén gue, por simplicidad, awues
tra al perdxido de hidrdgeno como agente oxidante.

I'IO\\9

P - CHy-N(CHy=COOH), +2H,0, —————->

Ho

o
P-CH2-N-CH2-COOH + HCOOH + CO2 + 2H20
HO

Para conducir el procedimiento de esta inven
¢ibén, la teuperatura de reaccidn puede ser tan baja couo
202C a 1259C, o alin mayor., Se prefiere, para facilidad de
reaccidn y para obtener el mejor rendimiento de producto,
conducir el procedimiento de esta invencidn entre aproxi=-
madamente 70QC y aproximadamente 1202C.

La relacidén de reactivos, es decir, el agen
te oxidante y el &cido N-(fosfonometil)iminodiacético, no
es estrechanente critica. Seghn es evidente de la ecua-
cibdn anterior, para wmejores rendimientos y facilidad de
recuperacién del producto de reaccidn, es decir la N-tfos-
fonometilgliciﬁa, deben emplearse por lo menos dos nmoles
del agente oxidante (H,0) por cada equivalente del Jcido
N-(fosfonometil )iminodiacético. Preferiblemente, para ob
tener los mejores rendimientos, se emplean aproximadamen-

te 3 moles del agente oxidante por cada niol del fcido He_
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(fosfonometil )iminodiacético.

El procedimiento de la presente invencidn
se reazliza en un medio acuoso., Se prefiere emplear un
wmedio &cido acuoso, cuando se emplea un perdxido como
agente oxidante, Puede emplearse cualguiera de los 4ci-
dos organicos e inorgénicos miscibles o solubles en agua,
gue no descopmponen el perbxido y que no son oxidados subs
tancialmente hajo las condiciones de la reaccidn, en el
procedimiento de esta invencidn. La cantidad de &cide
empleado no es estrechamente critica y puede variar de
tan poco como una parte de 4cido por 100 partes del &ci-
do N~{fosfonometil )iminodiacético a 1CO partes de &cido
por una parte de &cido N-(fosfonometil)iminodiacético.

A medida que la teuwperatura de reaccidn se incrementa,
son benéficas concentraciones mayores de 4cido,

Cuando se cmplea un gas que contiene oxige
no libre como agente oxidante, se prefiere emplear una
solucién saturada de &cido N-(fosfonometil)iminodiacéti~
co en agua. Sin embargo, para facilidad de operacidn,
el procedimiento es también operable a concentraciones me
nores o mavores del Acido N-(fosfonometdil)iminodiacético
en agua.

El tiempo de la reaccidn no es estrechamen-
te c¢ritico y puede variar de tan bajo como un minuto de
tiempo de calentamiento a tanto como 40 o mds horas. Yor
supuesto, es obvio para aquellos expertos en la tecnolo-
zia que el rendimiento de producto variari con el tiempo
de reaccidn y la tenneratura de reaccidén. Por ejémplo, un
tiempo de reaccidn corto a bajas temperaturas de reaccidn,

es decir temperaturas mecnores de anroximadamente 709C, da-

-k -
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rd muy bajos rendimientos del producto. Se prefiere con
ducir la nresente reaccidén a una temperatura de nor lo e
nos 7CeC y durante un periodo de por lo menos 1 hora para
asesurar reaccidn completa y facilidad de recuneracidn

del producto.

A%

El procedimiento de la presente invenciin
puede conducirse a presidn atnmosférica, inferior a la ai
mosférica o superior a la at.osférica. Se prefiere con-
ducir el procedimiento prescunte a nresion atmosférica o

10 inferior a la atmosyérica nara Tacilitar la reaccidn y
nor economia cuando se emplcan agentes oxidantes 1irvidos
o sblidos. Cuando se emplean los agentes oxidantes gaseQ
sos, son a menudo ventajosas presiones superiores a la at
mosférica.

15 Los &cidos que se pueden emplear con el pro
cediniento de esta invencidn para acidificar el nedio acuo
so incluyen tanto &cidos orgénicos como dcidos inorménicos.
Los 4cidos inorsénicos son, por ejemplo, &cido =wlflrico.
fluorhidrico, fosférico, fluorosulfénico, pirofosférico,

20 nitrico y similares. Los 4cidos inorginicos que son Gti-
les en la prescnte invencidn incluyen los 4cidos organicos
solubles o miscibles en agua y somn, por ejemplo, &cido acé
tico propidnico, férmico, mono~, di- y tricloro-acético,
mono-di= y trifluoro~acético, bencensulfdnico, p-toiuensui

25 fénico, bencenfosfdénico y similares.

Los agentes oxidantes que pueden emplearse
en el procedimiento de la presente invencién incluyen agen
tes oxidantes tales como los perdxidos inor~jnicos, inclu-~
yendo peroxidos de hidrégeno y los perbdxidos orginicos.

30 Los agentes oxidantes de perdxido orgénico incluyen dcido

25-5-73 -5 =
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perférmico@éécido perécetico, &cido perbenzdico, &cido pe
roxitrifluoroacético, 4cido m~-cloroperbenzbdico, perdxido
de benzoilo, &cido bencenypersulfénico y similares. Otros
agentes oxidantes inorginicos incluyen oxigeno, aire u
otros gases que contienen oxigeno libre, en presencia de
catalizadores metdlicos (Pt, Pd, Rh, Ir, Ru, etec), o luz
ultravioleta, &cido permanginico, &cido dicrémico, didxi
do de cloro, &cido persulfirico, &cido perbdrico y simi=
lares.

ElL material de partida de &cido N-(fosfonpo
metil) iminodiacético puede prepararse por métodos cono=-
cidos en la tecnologia. Por ejemplo, este material pue-~
de producirse mediante la reaccidn de formaldehido, &ci-
do iminodiacético y 8cido ortofosforoso en presencia de
4cido sulffirico, La mezcla de 4cido N-(fosfonometil) imi
nodiacético que resulta de esta reaccion puede emplearse
per se en el procedimiento de esta invencidn. Se prefie-
re aislar el Acido N-(fosfonometil) iminodiacérico y des-
pués emplearlo en el procedimiento de esta invencidn,

El solvente orgdnico que se emplea en el
aislamiento del producto de esta invencidn es uno de los
solventes orglnicos miscibles con agua y puede incluir al
coholes tales como metanol, etanol, isopropanol, butanol
y similares, dioxano, y otros compuest;s heterociclicos
solubles en agua y similares; cetonas tales como acetona,
metiletilceton;, y similares; glicoles y poliglicoles, por
ejemplo etilenglicol, propilenglicol, dietilenglicol, me=-
tilcelosolve, dimetilcelosolve, glicerol y similares.

Para aquellos expertos en la tecnologia seran evidentes

muchos otros solventes orglnicos miscibles con agua que

-6 -
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1.0s compuestos producidos mediante el pro-
cedimiento de esta invencidn son Gtiles como herbicidas
v reguladores del crecimiento de las plantas.

Los ejemplos siguientes sirven para ilustrar
ulterior..ente la invencidn., Todas las partes son partes

en pero a nenos que se establezca expresamente otra cosa.

EJEMPLO_1

Una mezcla de &cido N-(fosfonometil)imino-
diacético (13,7 g, 0,06 moles), 20 ml de agua y (6 g, 0,06
moles) de 4cido sulfdrico concentrado, se calentd con agi
tacidén a 82-872C a wedida que se agregaban 23l de perdxi
do de hidrbdgeno al 30%, cota a gota durante un periodo de
dos horas. Después de que se completd la adicion, se con
tinubé la agitacidbn a 852C hasta que se obtuvo una solucidn
incolora. Un analisis de resonancia magnética nuclear en
este punto indica que estuvo presente una cantidad subs-
tancial de HNeFfosfonometilslicina con material de partida
sin reaccionar., Por lo tanto, se asregaron 5 ml. mis de
perdxido de hidrdgeno al 3C% durante un periodo de una ho
ra, después de lo cual se continud el calentamiento duran
te 4 horas a 82-872C. DPor enfriamiento a temperatura am-
biente, se formdé un precipitado blanco cristalino identi-
ficado, como N-fosfonometilglicina. La mezcla de reac~
cidén se diluyd con exceso de etanol y se almacend durante
la noche a aproximadamente GOC en un refrigserador, Z1 nro
ducto precipitado se recogid, se lavd con etanol y &ter

dietilico y se secd al aire., E1 rendimiento de I~fosfono

-7 -
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metilglicina blanca cristalina, esencialmente pura fué de
7,8 g. Se obtuvieron 0,2 g, mds del producto por almace-

namiento del filtrado en el refrigerador., La pureza del

. . ..
producto se determino por anflisis espectral de resonan-

cia magnética nuclear e infrarrojo.

EJEMPLO 2

Se cargaron 39 nartes de agua y 39 partes
de &cido sulfilrico concentrado en un recipiente de reac-
cidn adecuado, y desnués se anregaron 2C partes de 4cido
M-(fosfonometil) iminodiacético., La riezcla se calentd a
3¢aC v después se asregaron 277 partes de una solucidn
de perbdxido de hidrdgeno al 35 durante un periodo de 6,5
a 7 horas mientras se mantenia la temperatura enm 77-81¢C.
Durante la adicidn del perdxido de hidrbdgenc, se agrega-
ron & incrementos adicionales de 20 partes de dcido Ne_
(fosfonometil)iminodiacético durante un periodo de & ho
ras. La reaccidn se calentd des-ués a 8CeC con agita-
cibn hasta que el andlisis espectral de rescnancia magné
tica nuclear mostrd que la reaccibn se completd esencial-
riente. La mezcla se enfrid después a 02eC durante la no-
che, se centrifugd, se lavd con uua pequefia cantidad de
agua y se secd bajo vacio para producir aproximadamente

100 partes de N-fosfonometilglicina.

EJEMPLO 3

Se cargan 191,9 partes de Acido N-(fosfono
metil)iminodiacético vy 168,3 partes de agua en un recactor
adecuado, La mezcla se agita despuéds y se agrega Aacido

sulflrico (98%, 103,2 partes) mientras la temperatura se
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‘de 152 mm. a 203 mm. de mercurio y la mezcla se caliecnta v

el vacio se ajusta a modo de mantener la temperatura en
aproximadamente 989C a lozec, Después se agregan 245,5
partes (35%) de perdxido de hidrégeno durante un perio-
do de 4 horas a una rapidez constante, Se separan 217
partes de destilado durante este perfiodo, a una rapidez
constante. La rmezcla de reaccidn se mantiene a 1009C du-
rante 15 minutos mis y despuds se enfria a modo de cau=
sar cristalizacidn de la H~fosfonometilglicina que se re

cupera por filtracidn.

EJEMPLO &

Se carzd® una mezcla de 2,5 g de &cido N~
(fosfonometil)iminodiacético, 20 ul de acua v €,9 g de
clorito de sodio en un reactor de vidrio, y se agitd a
temperatura ambiente. La mezcla se amarilled y la tem-
peratura empezd a elevarse. Cuando la temperatura alcanzé
359C, se desn»rendid un gas amarillo y se empled un baiio
de agua fria para mantener la temperatura en aproximada~-
mente 200C durante varias horas, dando como regultado una
mezcla incolora. Se analizd una muestra de la solucidn
acuosa mediante andlisis especial de resonancia magnética

nuclear, que indicdé que se habia realizado oxidacidn. Se

agregd una cantidad adicional de 0,9 g de clorito de sodio

en porciones, a temperatura ambiente, y la mezcla de reac-
clén se dejd que se decolorara como antes con adiciones a

incrementos del clorito de sodio durante aproximadamente

2 horas. Al final de ese tiempo, la mezcla fué casi honio

génea. La mezcla se concentrd a presidn reducida y el re

i i
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siduo se lavd con metanol y &ter dietilico para produci;
un polvo hlanco. El andlisis espectral de resonancia mag
nética nuclear del polvo blanco indicd que fué predominan
temente N-ifosfonometilglicina.

Otros agentes oxidantes que pueden substi-
tuir el clorito de sodio incluyen 4cido meta=-cloroperoxi
benzbico, perdxido de sodio, perborato de sodio, persul-
fato de potasio, perdxido de dibenzoilo, fcido peracéti-
co, permanganato de potasio, ferrocianuro de potasio, di-
6xido de cloro, dicromato de sodio y &cido crémico, y si

milares.

EJEMPLO 5
Egte ejemplo ilustra la oxidacidn de &4cido
N~(fosfonometil)iminodiacético empleando un gas que con-
tiene oxigeno libre y platino sobre carbono como catali-

zador.

El catalizador de platino se prepard como
sigue: A una solueidn de 0,1 g, de &cido cloroplatinico
en 40 ml. de agua y 1 g. de carbdn decolorante, se le a-
gregaron gradvualmente, con agitacibén, 0,19 g. de borohi=-
druro de sodio, MaBH,. Cuando termind la reaccidén vigo-
rosa, la mezcla se dejdé reposar a temperatura ambiente
durante 5 minutos y despuds se agregd gota a gota 4cido
clorhidrico concentrado hasta que el pH fué de aproxima-
damente 3 a 4, requiriendo esto 0,8 ml. de 4cido clorhi-
drico concentrado. La mezcla catalitica se transfirid a
un reactor tubular, se agregaron 2,3 g de A4cido N-(fosfg
nometil )iminodiacético y se sopld nitrdseno a través de

la mezcla mientras se calentaba a reflujo. Se sopld aire

- 10 -
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a la mezcla a reflujo durante 26,5 horas.

La mezcla se filtrd desnués en caliente y
el residuo se lavb con agua. E1 filtrado incoloro se
concentrd a presidn reducida sobre un bafio de amua ca-
liente. El residuo se lavd con ctanol, metanol y &ter
dietilico y desnués se secd al aire para producir cris-
tales pesando 1,76 g. Por andlisis esnectral de resonan
cia magnética nuclear se determind que estos cristales
fueron N-fosfonometilglicina esencialmente pura.

Cuando el oxiszeno o un gas que contiene

oxiseno libre substituyen al aire en el ejemplo anterior,

se obtienen regultados similares,

EJELPLO 6

En este ejemplo, se prepard un catalizador
de paladio sobre carbono de conformidad con el método uti
lizado en los ejcmplos previos para preparar el cataliza-
dor de platino, excepto que se emplebd cloruro de paladio
cono fuente de paladio.

Después de la preparacién del catalizador,
el catalizador fué transferido a un reactor tubular, se
asregaron 2,3 g. de dcido N-(fosfonometil)iminodiacético,
v se sopld nitrbégeno a través de esta mezcla mientras se
calentaba a reflujo. La corriente de nitrbdgeno fué reem
plazada por aire y se sopld aire a través de la mezcla
durante 6 horas., En este tiempo, el andlisis de una iues
tra de la soluciodn indicd que se tuvo presente en la nez-
cla N-fosfonometilglicina. L& oxidacidn se continud du=
rante B2 horas mds, en cuyo tiemno, ¢l andlisis espectral

de resonancia magnética nuclear de la solucidn de oxidacidn
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incolora 1nd106 la presencia de cantidades substanc1a1es

de N-fosfonometilglicina. La N-fosfonoumetilglicina se re
cuperd por concentracidn de la solucidn a sequedad y re-
cristalizacibn del residuo en agua,

Cuando el aire en el ejemplo anterior es
substituido por oxiseno o un gas que contiene oxigeno li-

bre, se obtievnen resultados similares.

EJEI'PLO 7

En un recipiente de reaccidn de vidrio se
cargaron 14 g. de Acido w-(fosfonometil)iminodiacético,
250 ml, de agua y 0,2 g. de un catalizador de rodio sobre
carbono al 5%. La mezcla se calentd a 90°C y se sopld
continuamente oxigeno a través de la mezcla con agitacidn
a una rapidez de 100 ml, de oxigeno por minuto. Se sopld
oxineno a través de esta mezcla durante un total de 17
horas mientras se mantenia la temperatura a 902C. Después
de separar el catalizador por filtracién, el andlisis es-
pectral de resonancia magnética nuclear indicd que la so-~
lucidn contenia N-fosfonometilglicina esencialmente como
el (nico ingrediente., La N~fosfonometilglicina se recupe
rb por evaporacibn del solvente y cristalizacidn del resi

duo.

EJEMPLO _8

Cuando se empled el procedimiento del ejem-
plo anterior, pero el oxigzeno se substituyd por aire y la
oxidacibn con aire se continud durante 48 horas, se encon
tré que se obtuvo un rendimiento de 83 de N~fosfonometil

glicina.
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Cuando el pH de la solucidn se ajusta a f§

Ly Lt S A

8,5 v se emnlea el procedimicento del ejemplo precedente,
para oxidacidén con aire durante 71 horas, se encontrd
que se tuvieron rendimientos de aproximadamente 16% de
5 N-fosfonometilglicina.

Se obtienen resultados similares emnleando
el procedimiento de los tres ejemnlos previos y aire u
oxigeno como agente oxidante en presencia de otros cata-
lizadores del gsrupo de platino tales cowmo iridio, osuio

10 o rutenio,

BJEIPLO 9
Se colocd una mezcla de 10 g. de Acido N=-_
(fosfonometil )iminodiacético, 170 ml, de agua y 0,6 g.
15 de catalizador de paladio sobre carbono al 5%, cowmercial,
en un recipiente de presidn, y se admitid oxirceno a una
presidén de 2 kg. por cmz. La mezcla se agitd continua-
mente a esta presidn durante 3 horas mientras se mante-
nia la temperatura em 90-1002C, Después de enfriamicne-
20 to a temperatura ambiente, se ventild el exceso de oxi-
geno, el catalizador se separd por filtracidn y el fil~
trado se concentrd a sequedad a presidén reducida. E1

rendimiento de N-fosfonometilglicina de una puresa de

97% fué de 7,3 g (rendimicnto de 964

25 Cuando se emplcaron las condiciones ante=
riormente descritas pero con rodio sobre carbono al 5%
en lugar de paladio sohre carbono como catalizador, se
produjeron 7,2 g de N~fosfonometilglicina de 97°% de pu

reza.

25-5-73 - 13 -
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EJEMPLO 10

e

Una mezcla de 28 g. de 4cido N~(fosfonoma-
il )iminodiacético, 500 ml. de agua y 1 g. de catalizador
cortercial de rodio sobre carbono al 5%, se selld en un au
toclave y se calentd a 8092C durante un perfodo de 2 horas.
El autoclave se llevd después a una presidon de 73 kg. por
cm2 con oxigeno y se continud el calentamiento durante 75
minutos mis, Después de ventilacidn, el catalizador se
separd vor filtracidbn y el filtrado se concentrd a pre-
sion reducida. El residuo (15 g) fué N-fosfonometilgli-
cina esencialmiente pura segln fué indicado por el espec-

tro de resonancia mamnética nuclear.

EJEMPLC 11
Este metodo ilustra el empleo de solventes

orginicos no miscibles para controlar la reaccidn exotér

mica y mejorar el rendimiento,

A una mezcla de 44,5 partes en peso de &cido
sulfiirico de 662B& y 40 partes en peso de agua se le asre
garon 70 partes en peso de Acido N-(fosfonometil)iminodii
cético al 95%, 24 partes en peso de percloroetileno y 18
partes en peso de tetracloruro de carbono. La mezcla se
calentd a la temperatura de reflujo, después de lo cual
se agregaron durante una hora, 34 partes en peso de peré

xido de hidrbgeno al 50%. La mezcla se enfrid despuds y

se arregaron 132 partes en peso mls de 4cido N-(fosfono-
metil )iminodiacético al 95%. La temperatura se mantuvo

finalmente a 859C a wmedida que se agregsaban 186 partes

en peso de perdxido de hidrdgeno al 50% durante & horas,

Yy se asregaron l4 partes en peso de perdxido de hidrégeno

-~ 14 -
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al 50% en un periodo final de una hora. El calentamien-

)

N

to a 852C se continud durante 15 minutos, después de lo
cual se aplicd vacio y los solventes sc destilaron de la
mezcla de reaccidn a 789-17,5QCo La mezcla residual se
enfridé a 02C, se agitd a esta temperatura durante 5 horas
y desnués se filtrd., La torta del filtro se lavd con 25
partes en peso de agua y se secd para producir 105 partes
en peso de N-fosfonometilglicina de 955 de pureza.

Para conducir el procedimiento de la presen
te invencién, es deseable tener contacto intimo del agen-—
te oxidante con el reactivo de Acido N-{(fosfonometil)imi=~
nodiacético, Dicho contacto puede ser logrado por méto-
dos conocidos para aquellos conocedores de la tecnologia.
Por ejemplo, cuando los reactivos son sdlidos o son solu-
bles en agua, la mezcla puede agitarse o sacudirse para
asegurar dicho contacto. Cuando se emplea un agente oxi~-
dante gaseoso, dicho contacto puede obtenerse dispersando
el gas que contiene oxiseno libre a través de un difusor
tal como una frita de vidrio poroso o por agitacidn, sacu
dimiento u otros métodos conocidos nor aquellos expertos
en la tecnologia. Cuando se emplea un agente oxidante ga
seoso, es a menudo ventajoso conducir la reaccidn a pre-
siones mayores que la atmosférica con agitacién o sacudi=-
miento para asegurar mejor contacto del agente oxidante con
el fcido N-(fosfonometil }iminodiacético.

Esta solicitud, gue correshonde a la pbresen
tada en Estados Unidos de América, el 531 de iiayo de 1972,
bajo el ne 258,281 y 16 de Febrero de 1973, ne 333.414, se
acoge a los beneficios del articulo 51 del vieente Estatu-

to sobre Propiedad Industrial.
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Los puntos de invencién propia y nueva que
se presentan para que szean owjeto de esta Patente de In-
vencidn en Espana, por VEINTE afios, son los siguientes:

l.~ Un procedimiento para la produccidn de
N~fosfonometilglicina, que comprende formar una nmezcla de
Acido N-(fosfonometil )iminodiacético, agua y un agente o-
xidante, v calentar dicha mezcla a una temperatura a la
cual reacciona dicho agente oxidante y dicho 4cido N-(fos
fonometil )iminodiacético para producir la N-fosfonometil-
glicina.

2,~ Bl procedimiento de conformidad con la
reivindicaeidén la, en donde la temperatura es de 2069C a
aproximadamente 1200C,

Fe=~ EL procedimiento de conformidad con la
reivindicacidn 1a, en donde la mezcla contiene también un
dcido inorgénico.

k.~ Bl procedimiento de conformidad con la
reivindicacidén 13, en donde el agente oxidante es un agen-
te oxidante inorginico.

5.~ El1 procedimiento de conformidad con la
reivindicacidén 4, en donde el agente oxidante es perdxido
de hidrdgeno,.

6.,- El procedimiento de conformidad con la
reivindicacibén 5, en donde la temperatura es de 70 a 1208C
¥ la reaccidn se conduce bajo presibn reducida.

7.= £1 procedimiento de conformidad con la

reivindicacidn lu, en donde el agente oxidante es un agente

- 16 -
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zidante orgénico,
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Tal ¥ como se ha descrito en la lLemoria quse
antecede, y con los fines aque se han especificado.
dsta lemoria consta e diecisiete hojas co-
critas a miouina yor wna sola cora.

vadrid,

Por Vodel,
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