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Ssta invencién se rericre a un .étouo para
producir N-iosfonometilglicina uediante la oxidacibn de
4fcido N=(fosfonometil)ininodiacltico. Uifs particularnuen
te, esta invencidén se refiere a la produccién de H-rosfo
nometilslicina nediante la oxidacién de fcido N-(fosfono
metil )iminodiacético con un agente oxidante tal como pe~
réxido de hiurd~eno o un fFas que contiene oxigeno Livre
con un cutalizador metilico. .

e conioraidad con el procedinmiento de eg-
ta invencidn, el dcido H~(rosfonometil)iuinodiacético que
ticite la cbraula

Lo 0

oot 1 . .
. P - CH, = I (CH2 - COCH)2

/

No
ge nezcla con arua vy se calienta a una temperatura elecva~
da, Bl amcnte oxidante se agrega después, y el dcido ini
nodiacltico se convierte por oxidacién a N-fosfonometil-
glicina y otros productos de descouposicién. La N-rosfo-
nometilclicina se aisla después por precipitacia:.'por
eje::plo, mediante la adicion de un solvente orgénico'mig
cible con acua, evanaracién de agua, o entfriamiento.

La toruma de hacer reaceionar el fcido N _

{fosfononietil Jiuinodiacético con el agente oxidante no es

"eritica, y pucde lograrse de nmuchas taneras. Por ejemplo,

ge puede farar una ..ezcla de reastives y después calen-
tar la nezcla a la temneratura de reaccibdn en un recipien
to adecuado para convertir el fcido N=(rost'onometil)inino

diacético a H~rosfonometilglicina. aAlternativauente, el

‘agente oxidante puede agregarse a una sezcla de dcido He_

(fosionometil )iminodiacético ¥ agua, la cual mezecla ha si
4
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do precalentada a la temperatura de reaccidn, y la mezcla
se continfla calentando a temperatura elevada para causar
"la oxidacidn y conversibn del Acido N-(fosfonometil)iming
diacético a N~fosfonometilglicina.

5 : Se cree que la reaccibén se realiza de confor
midad con la siguiente ecuacidn que, por simplicidad, uues
tra al perbdxido de hidrbdgeno como agente oxidante.

1o ;

@

]
P - CH,-N(CH,-CCOH) g ¥2Hg0y  —— >

10 HO
110
'P-CHQ-N-CHZ-COOH + HCOOH + 002 + ;uzu
1o
15 Para conducir el procedimiento de esta inven

cibén, la temperatura de reaccidn puede ser tan baja cowo

200C a 1259C, o abn wmayor., Se prefiere, para facilid ! de

reaceidn y para obtener el mejor rendimiento de producto,

conducir el procediiiento de estua invencidn entre aproxi-
20 - ‘madamente 702C y aproximadamente 1200C,

La relacidn de reactivos, es decir, el agen
te oxidante y el 4cido N«(tosfonometil)iminodiacético, no
a8 estrechancente critica, Segln es evidente de la ecua~
c¢ddn anterior, para mejores rendimientos y faeilidad deo

ab racuperacién del producto de reaceidn, cs decir la Ne«los-
fonometilrlicina, ¢ehen euplearse por lo menos dos moles
del agente oxidante (l,0) por cada equivalente del deido
Ne(fosfonometil )iminodiacético, Prefleriblemente, para ob
%ener los mejores rendimientos, se emplean aproximadamen-

30. te 3 moles del agente oxidante por cada mol del &cido M~

25-5-73 -3 -



(fosfonometil )imi. .ujacético.

El procedimiento de la presente invencion
se realiza en un medio acuoso, Se prefiere empleaxr uu
medio &cido acuoso, cuando se emplea un perdxido couo

5 agente oxidante, Puede emplearse cualquiera de los bci-
dos organicos e inorgdnicos miscibles,o'solubles en atua,
gue no descowmponen el perdxido y que no son oxidasios subs
tancialmente bajo las condiciones de la reaccidn, cn cl
procedimiento de esta invencidn. La cantidad de écido

10 empleado no ¢s estrechamente critica y puede variar de
tan poco como una parte de 4cido por 1CC partes del aci-
do N-(fosfonometil)iminodiacético a 1(C partes de &citio
por ‘una parte de &cido N~{fosfonometil)iminodiacético.
A medida que la temperatura de reaccidn se incrementa,
15 | son benéficas concentraciones mayores de &cido.

Cuando se emplea un gas que coﬁtiene oxige
no libre couo agente oxidante, se prefiere emplear una
solucibn saturada de 8cido N=(fosfonometil )iminodiacéti-~
¢o en agua. Sin embargo, para facilidad de operacidn,

20 . el procediumicnto es tanbién operabie a concentraciones e
nores o mayores del &cido N-(fosfonometil)iminodiacético
en aguas
El tiempo de la reaccibn no es estrechanen-
e eritico y puede variar de tan bajo como un minuto de
25 tiempo de calentauiento a tanto como 40 o wés horas, ior
supucsto, es obvio para aquellos expertos en la tdcnolo=
zia que el rendimicento de producto variafé eon el tiemno
r
de reaceidn y la temneratura de reaécidn., Por egjenplo, un
. tiempo de reaccién corto a bajas temperaturas de reaccdén,

30 eés decir temperaturas menores de aproximadamente 702C, da-~

25-5-73 -5 -
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r4 muy bajos rendimientos del producto., Se prefiere con
ducir ia presente reaccidn a una temperatura de por lo me
nos 7¢aC f durante un periodo de por lo menos 1 hora para
asesurar reaccidn coupleta y facilidad de recuperacidn
del producto.

El procedimiento de la presente invencién
puede conducirse a presidn atmosférica, inferior a la at
mosférica o superior a la atiosférica. Se preficre con-
ducir el procedimiento presente a nresidn atmosférica o
inferior a la atmossérica para Tacilitar la reaccidn y
por economia cuando se emplecan agentes oxidantes licrvidos
o sblidos. Cuando se emplean los agentes oxidantes gaseo
so;; Qon,a menudo venfajos;s presiones superiores a la at
moaférica.

Los &cidos que se pueden emplear con el pro
cediriionto de esta invencidn para acidificar el mcdio acuo
s0 incluyen tanto &cidos orginicos como &cidoa inorzdnicos.

Los 4cidos inorpénicos son, por ejemplo, &cido sulfirico,

fluorhidrico, rosférico, fluorosulfdnico, pirofosférico,

“nitrico y similares. Los 4cidos inorgdnicos que son Gti-
les en la prescnte invencidén incluyen los 4cidos orgdnicos
solubles o miscibles en agua y son, por cjemplo, Acido acé
tico propibnico, Iérmice, sono-, di~ y tricloro-acético,
menowdile y trifluore-acétice, bencensultfdénice, p=toluensul
fénico, boncenfosfénico y similares,

Log dgentes oxitdantes rue pueden emplearsc
én al prosddimionte de la presente inveneidn dncluyen agen
tes oxidantes tales como los perdxidos inor~fnicos, inclu-
}endo perdxidos de Lidrégeno y los peréxidos orginicos,

Los agentes oxidantes de perdxido orginico incluyen &cido



perférmico, 4cido pericetico, &cido perbenzéico, 4cido pe
roxitrifluocroacético, Acido m-cloroperbenzbico, perbdxido
de benzoilo, &cido bencen,persulfénico y similares. Otros
agentes oxidantes inorgdnicos incluyen oxigeno, aire u

5 ° otros gases que contienen oxigeno libre, en presencia de
catalizadore5>metéli005 (Pt, Pd, Rh, Ir, Ru, etc), o lu=z
ultravioleta, Scido permanginico, &cido dicrbémico, didxi
do de cloro, &cido persulfirico, &cido perbbdrico y simi-
lares.

10 El material de partida de &cido N~(fosfano
metil) iminodiagético puede prepararse por métodos cono-
cidos en la tecnologia. Por ejemplo, este material pue~
de préoducirse wediante - la reaccidén de formaldehido, &ci-
do iminodiacético vy Acido ortofosforoso en presencia de

15 dcido sulfdrico. La mezcla de &cido N-(rosfonometil) imi
nodiacético que resulta de esta reaceidén puede emplearse
per se en el procedimiento de esta invencidn. Se prefie=
re aislar el &cido N-(fosfonometil) iminodiacégico y des~
‘pués emplearlo en el procedimiento de esta invencidn,

20 . . . El solvente orginico que se emplea en el
aislamiento del producto de esta invencidn es uno de los
golventes orglnicos miscibles con agua y puede incluir al
coholea talas como metanol, etanol, isopropanocl, butanol
¥y similares, dioxano; y otros compuestos heterociclicos

.

25 solubles on aguas y similares; cetonas tales como acetona,
metileti&aeton;, y similares; glicoles y poliglicoles, por
ejemplo etilenglicol, propilenglicol, dietilenglicol, ne=

t
tilcelosolve, dimetilcelosolve, ylicerol y similarea.

Para aguellos expertos en la tecnolozia serdn evidentes
muchos otros solventes orgénicos miscibles con agua que

30
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puedan emplearse para aislar el producto de esta inven-~
cibn. .
l.os compuéstos producidos mediante el pro-
cedimiento de esfa invencidn son Gtiles como herbicidas
5 y reguladores del crecimiento deé las plantas.
_Los ejemplos siguientes sirven para ilustrar
ulterior..ente la invencidn., Todas las partes son partes

en pero a menos que se establezca expresamente otra cosa.

+

1o EJEMPLO 1

Una‘mézcla de Acido N~(fosfonometil )imino~
diacético (13,7 &, 0,06 moles), 20 ml de agua y (6 g, 0,00
>moiésd de dcido sulfﬁfico concentrado, se calentd con agi
tacibén a 82-072C a medida gue se agregaban 23l de perbxi
15 do de hidrdgeno al 50%,-gota a gota durante un periodo de
. dos horas, vespuds de que se completd la adicidn, se con
tinud la arxitacibén a 852C hasta que se obtuveo una solucidbn
incolora, Un analisis de resonancia magnética nurlear cen
este punto indica aue estuvo presente una cantidad subs-
20° .tancial de letosfonometilglicina con material de partida
sin reaccionar, Por lo tantd} se agsregaron 5 nl. mis de
perbxido de hidrdgeno al 3C% durante un periodo de una ho
ra, degpués de lo cual se continud el calentamiento duran
te 4 horas a 82~87ﬂc; Por enfriamiento a tenmperatura ame
25 biente, se forud un precipitado blaned cristalino identi-
ficado, comno (I-fosfonometilglicinas La mezela de reac~
cldn se diluyd con exceso de etanol y se almacend durante -
la noche a aproximadamente C2C en un refrigerador. El pro
gducto precipitado se recogid, se lavd con etanol y éter

50 dietilico y se secd al aire, El rendimiento de N=-fosfong

25-5-73 -7 -
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metilglicina blanca cristalina, esencialmente pura fué de
7,8 g, Se obtuvieron 0,2 g, méds del producto por almace~
namiento del filtrado en el refrigerador. La pureza del
producto se determind por andlisis espectral de resonan-

cia magnética nuclear e infrarrojo.

EJEMPLO 2

Se cargaron 39 partes de agua y 39 partes
de &cido sulfirico concentrado en un recipiente de reac-
cidn adecuado, y después se agregaron 20 partes de A4cido
Ne(fosfonometil) iminodiacético. La mezcla se calentd a
809C .y después se agregaron 277 partes de una solucidn
de peréxido de hidrdgeno al 35% durante un periodo de 06,5
a 7 horas mientras se mantenia la temperatura en 77-812C,
Durante la adicion del perdéxido de hidrégeno, se agrepa~-
ron & incrementos adicionales de 20 partes de 4cido Ne_
(fosfonometil )iminodiacético durante un periodo de 4 ho
ras. La reaccibn se calentd desnués a 8¢eC con agita=
cién hasta que el andlisis espectral de rescnancia magné
tiea nuclear mostrd que la reaccién se completd esencial=-
mente, La mezcla se enfrié después a 09C durante la no-
che, se centrifugh, se lavd con uua pequeiia cantidad de
agua y se secbd bajo vacio para producir aproximadamente

100 partes de N-fosfonometilglicina.

T IEMPLO__3

L}

Se cargan 191,9 partes de 4cido N-(fosfono

. metil)iminodiacético y 168,3 partes de agua en unm reactor

adecuado., La mezcla se agita después y se agrega 4cido

sulffirico {98%, 103,2 partes) mientras la temperatura se
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25

eleva a 302-902C. 3e aplica sobre el sistema un vacio

‘de 152 mmi. a 203 rua. de mercurio y la mezcla se caliocnta y

el vacio se ajusta a modo de mantener la temperatura en
aproximadamente 932C a 1029C. 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 periodo, a una rapidez
constante., La nezcla de reaccidn se uantiene a 16GCeC du-~
rante 15 minutos mds y después se enfria a modo de cau-
sar eristalizacidn de la Ne~fosfonometilglicina que se re

cupera por filtracidn.

BIEMPLO &

Se cargd una mezcla de 2,3 g de fcido N~ _
(fosfonometil )iminodiacético, 20 ml de agua y 0,9 g de
clorito de sodio en un reactor de vidrio, y se agitd a

teuperatura awbiente, La umezcla se amarilled y la tem-

peratura eupezd a elevarse, Cuando la temperatyra alconzd

350C, se desorendid un gas amarillo y se empled un baiio
4 (5 y

"de agua fria para mantener la temperatura en aproximada=-

mente 202C cdurante varias horas, dando como resultado una
mezela incolora. Se analizbd una muestra de la solucidn
acuosa mediante anflisis especial de resonancia wagnética
nuclear, que indicd que se habia realizado oxidacidn. Se
arregd una cantidad adicional de 0,9 g de clorito de sodio
en porciones, a teuperatura ambiente, y la mezcla de reac-
cibén s¢ dejd que seé decolorara como antes con adiciones a
;ncremontos del clorite de godio durante aproximadanente

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

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



siduo se lavd con metanol y &ter dietilico para producir
un polve blanco. El andlisis espectral de resonancia mag
nética nuclear del polvo blanco indicd que fué predominan
tewente N~fosfonometilglicina.

5 Otros agenteg oxidantes gue pueden substi-
tuir el clorito de sodio incluyen &cido meta-cloroperoxi
benzbico, peréxido de sodio, perborato de sodio, persule-
fato de potasio, perdxido de dibenzoilo, 4cido peracéti-.
co, permangdinato de potasio, ferrocianuro de potasio, di-

1o dxido de cloro, dicromato de sodio y &cido crdémico, y si

milares,

EJEMPLO 5

Este ejemplo ilustra la oxidacibn de &cido
15 d=(fosfonometil )iminodiacético empleando un gas que con-
tiene oxigeno lilbre y platino sobre carbono como catali-
zadaor,
El catalizador de platino se prepard como
sigue: A una solucién de 0,1 g, de &cido cloroplatinico
20 en 40 ml. de agua y 1 g. de carbén decolorante, se le u-
gregaron gradualuente, con agitaciébén, 0,19 g. de borohi-
druro de sodio, HaBH,. Cuando termind la reaccidén vigo=-
rosa, la mezcla se de jb reposar a temperatura ambiente
duranto 5 :iuutos y después se agregd gota a gota dcido
25 clorhidrico concentrado hasta que el pH fué de aproxiua-
damente 3 a 4; requiriendo esto 0,8 ml, de Acido clorhi-
drico concentrado, La mezcla catalitica se transfirid a
un reactor tubular, se agregarocn 2,3 g de 4cido N=(fosto
nometil)iminodiacético y se sopld nitrdceno a través de

30 la mezcla mientras se calentaba a reflujo. Se sopld aire

25«-5=73 - 10 -
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a la mezcla a reflujo durante 26,5 horas.

La wezcla se filtré desnués en calicute ¥y
el residqo se lavd con agua. Ll (iltrado incoloro se
concentrbé a presidén reducida sobre un bajfio de agua ca~
liente. El residuo se lavd con etanol, metanol y &ter
dietilico y después se secd al aire para producir cris-
tales pesando 1,76 g, DPor anilisis espectral de resonail
cia magnética nuclear se determind que estos cristales
fueron N-fosfonometilglicina esencialuente pura.

Cuando el oxigeno o un gas que conticune
oxigeno libre substituyen al aire en el ejemplo anterior,
se obtienen resultados similares,

.

EJEPLO 6

En este ejemplo, se prenmard un catalizador
de paladio sobre carbono de conformidad con el método uti
lizado en los ejemplos previos para preparar el cataliza-
dor de platino, excepto que se empled cloruro de paladio
como Luente de paladio.

Desnués de la preparacidn del catalizador,
el catalizador fué transferido a un reactor tubular, ue
arregaron 2,3 g. de &cido N-{(fosfonometil )iminodiacétice,
y sc¢ sopld nitrégeno a través de esta mezcla mientras sc
calentaba a reflujo, La covriente de nitrbdgeno flUé recw

plazada por aire y se sonlé aire a través de la wmezcla

durante 6 horas., n cste tiempo, el andlisis de una wues
tra de la solucidn indicd que se tuvo presente en lo nez-
!

cla N-rosfonometilplicina, La oxidacidn se continud du~

rante 82 horas nds, en cuyo tiempo, cl andlisis espectral

de resonancia masnética nuclear de la solucidn de oxidacion
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incolora indicé la presencia de cantidades substanciales
de N-fosfonometilglicina. La N-fosfonowmetilglicina se re
cuperd por concentracidn de la solucidn a sequedad y re=-
cristalizacién del residuo en agua.’

Cuatdo el aire en el ejemplo anterior es
substituido por oxiceno o un gas que contiene oxiceno li-

bre, se obtienen resultados siumilares.

EJE: P10 7

En un recipiente de reaccidn de vidrio se
cargaron 1% g.  de Acido u-(fosfonometil)iminodiacético,
250 ml, de agua y 0,2 g, de un catalizador de rodioa sobre
carbono al 5%. La mezcla ;e calentd a 96eC y se sopld
continuamente oxigeno a través de la wezcla con agitacidn
a una rapidez de 100 ml, de oxigeno por minuto, Se sopld
oxiceno a través de esta mezcla durante un total de 17
horas mientras se mantenia la temperatura a 90oC. ULespuls
de separar el catalizador por filtracidn, el anidlisis cs-—
pectral de resonancia magnética nuclear indiecd que 1n so-
lucibn contenia N-tfosfononetilgliecina esencialmente como
el (inico ingrediente., La N=fosfonometilglicina se recupe
rd por evaporacidn del solvente y cristalizacién del resi

duo.

BJEMPLO 3

Cuando se empled el procedimiento del cjem-
plo anterior, pero el oxigeno se substituyd pof aire y la
oxidacibén con aire se continub durante 48 horas, se cncon
tré que se obtuvo un rendimicnto de 83% de N-fosfonometil

glicinae.
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Cuando el pH de la solucidn se ajusta a
8,5 vy se emplea el procediuicnto del ejemplo precedente,
para oxidacidn con aire durante 71 horas, se encontrd
que se tuvieron fendimientos de aproximadahente 16,5 de
N-fosfonometilglicina.

Se obtienen resultados similares emplecando
el procedimiento de los tres ejerplos previos y aire u
oxireno como amente oxidante en presencia de otros cata~
lizadores del grupo de platino tales conio iridio, osuio

o rutenio.

BJE..VLC 9

Se colécé una mezcla de 16 g. de Acido R
(fbéfonometil)iminodiacético, 170 ml, de agua y 0,6 .
de catalizador de paladio sobre carbono al 54, couercinl,
en un recipiente de presidn, y se admnitid oxigeno a una
presién de 2 kg. por cmz. La mezcla se agitd continua-
mente a esta presién durante 3 horas nientras ge wmante-
nia la teuperatura en 90-1¢02C, Después de en.riamicn-
to a teumperatura ambiente, se ventild el exceso de oxi-

geno, el catalizador se separd por filtracidn y el fil~

" trado sc concentrd a sequedad a presidn reducida. Bl

rendimiento de d~fosfonometilglicina de una pureza de
07t fué de 7,3 g (rendimicento de 96u).

Cuando se emplearon las condiciones ante~

riorucrite descritas pero cohh rodio sobre carbono al 5%
eh lugar de paladio sobre carbono como catalizador, uc
produjeron 7,2 g de N~fosfonometilglicina de 97¢% de pu

reza.
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BJENPLO 10

Una mezcla de 28 g. de &cido N-(fosfonome-
til)iminodiacético, 500 ml, de agua y 1 g. de catalizador
comercial de rodio sobre carbono al 5%, se selld en un au
toclave y se calentd a 802C durante un periodo de 2 horas.
El autoclave se llevd después a una presidén de 73 kg. por
cm2 con oxizeno y se continud el calentamiento durante 75
minutos mds. Después de ventilacidn, el catalizador se
separd nor filtracidn y el filtrado se concentrd a pre-
sidn reducida., El residuo (15 g) fué N-fosfonometilgli-
cina escncialmiente pura seghn fué indicado por el espec-~

tro de resonancia wagnética nuclear.

EJEMPLO 11

Este metodo ilustra el empleo de solventes
orgAnicos no wmiscibles para controlar la reacecidn exotéz
mica y mejorar el rendimiento.

A una mezcla de 44,5 partes en peso de Gcido
sulfGrico de 669Bé y 40 partes en pesc de agua se le agre
garon 70 partes en peso de 4cido N~(fosfonometil)iminodia
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 peéso de peré
xido de liidrdgeno al 50%, La mezcla se enfrid después y
¢ arregaron 132 partes en peso mlds de &cids N-(fosfono-
metild )iminodiacético ul Y54, La temperatura se mantuvo
finaluente a 859C a medida que se asregaban 186 partes
en peso de perdxido de hidrégeno al 50! durante 8 horas,

y se apgregaron 14 partes en peso de perdxido de hidrégeno

- 1h -



al 50% en un peri .io final de una hora. El calentamien-
to a 852C se continud durante 15 minutos, después de lo
cual se aplicéd vacio v los solventes se destilaron de la
mezcla de reaccién a 780-17,52C, La mezcla residual se
5 enfrié a 02C, se agitd a esta temperatura durante 5 horas
y después se filtré, La'torta del filtro se lavd con 25
partes en peso de agua y se secd para producir 105 nartes
en peso de N-fosfonometilglicina de 95% de pureza. '
Para conducir el procedimiento de la presen
10 te invenci6n, es deseable tener contacto intimo del aren-
te oxidante con el reactivo de 4cido N-(fosfonometil )iuid-
nodiacéticb. Dicho contacto puede ser logrado por .éto=
doézconocidos para aquellgs coliocedores de la tecnoluria.
Por ejetiplo, cuando los reactivos son sblidos o son sclu~
15 bles en agua, la nezcla puede agitarse o sacudirse parva
agegurar dicho contaeto, Cuando se empleh un agente oxi-~
dante gaseoso, dicho contacto puede obtenerse dispersando
el cas que contiene oxiseno libre a través de Pn dirusor
tal como una frita de vidrio poroso o por agitacidn, sacy
20 " dimiento u otros métodos conocidos por aquellos expertus
en la tecnolosia, Cuando se emplea un agente oxidanto ra
. seoso, es a menudo ventajoso condueir la reaccidn a nre-
siones mayores que la atmosférica con agitacidén o sacudie-

tiiento para asesurar mejor contacto del agente oxidantce con

o
L8 1

el fcido Ne(fosfononmetil)iminodiacético,

Esta solicitud, que correshonide a la presen
tada.en GBstados Unidos de América, el 31 de Hayo de 1972,
bajo el n2 150,281 y 16 de Febrero de 1973, n2 333,414, se
acoge a los beneficios del articulo 51 del vigente Eatatu-

30 to sobre Proniedad Industrial.
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~ RuIVIADICACIONES ~

Los puntos d¢ invencidn propia ¥y nueva que
se presentan para que gean objeto de esta l'atente de In-
t vencifn en sspafia, por VuIUTS aiios, son los siguientes:
10 12,- Un procedimiento para la produccidén de
H-~fosfonometilglicina, que comprende formar una mezcla de
fioido K~(fosfonometil)iminodiacético, agua y un cataliza-
dor scleccionado de la clase gue conciste de platine, pa~
ladio, rodio, iridio, rutenio, osmio, calentar diche mez-
15 cla = una temperatura elevada y poner en contacto la mez~
cla con un gag gue conticne oxigeno libre, con lo cual el
foido -(fosfonometil)iminodiacético se oxida para produ-
cir H~fosfonometilslicina.
28 ,~ &1 procedimiento de conformidad con la
20 reivindicacifn 12, en donde el gas que contisne oxigeno
libre ez aire,
) 3g,~ Ll procedimionto de conformidad con lo
reivindicacién 12, en donde el gos ¢ue contiene oxigeno li~
bre es oxigzeno,

25 48 ,- Il procedimicnto de sonformidad con la

28-8-15 - 16 -



reivindicacién 2%, en donde el catalizador es rodio.
58%.~ #l procedimiento de cohformidad con la
reivindicacibn 2%, en donde el cabtalizador es platino.
' 68,- Bl procedinicnto de conformidad con la
: 5 reivindicacién 2%, en doude el catalizador es paladio.
T8 .= 4l procedimiento de conformidad con la
reivindicacibn 32, en donde el cotaligzador cs rodio.
g8 - 41 procedimicntvo de conformidad con la
‘reivindicacién 3%, en donde el catalizador es platino.
10 9%, 41 procedimiento de conforsidad coun la
reivindicacifn 32, en donde ¢l catalizador es paladioe.
10%,~ J1 proccdimiento deo conformidad con lu
reivindioncidn 1%, en donde la renceidn se cvonduce a pre—
gién superior & lo atmosférica y la teuporctura es de 902G
15 a aproximodamcnte 12080,
11%,~ 4l procedimicnto de conformided con la
reivindicceidn 108, cn donde el catalizador es platino,
v 12%,~ 41 procoedimivwio de conformidad con 1o
reivindicnoibn 1uf, on donde el catalizador ca paladio,
20 13%,—~ 81 procedimiento de conformidad con lo
reivindicacifn 1U%, en donde el oatalizador es rodio,
142, Ui FRuC)L1hlalsng aiid LA IROVUCCION ...
Teeatabast L Vg socbs SU LA
wal rocond se ho descerio en la Memoria gue

25 Loabeeene, v con loz fines oue ge han especificado,

26-8~T75 -1l7 -



ssta Lemoris concta de ditciocho hojas emcri—

teg 2 miguina por una sola cara.

vedrids =] SET. 1975

P.A.
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