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; La presente invencidén se refiere a nuevos deriva~

- !I 3 > s 3
dos de l.2.4-triazinona, & un procedimiento para su prepa~

racibn, a agentes herbicidas, que contienen como componen-
tes activos estos derivados de 1.2'.4~"briaz:in-5—ona, asi co-
mo también al empleo de estos derivados de l.2.4-triazin-
-5-ona'o de agentes que los contienen, para combabir el ecre
cimiento indeseado de plantas.

Los nuevos derivados de triazinona corresponden a

la £6rmula

i
CH C
2 AN
HZC/ \(l) - ﬁ I“I - NH, T
R N C - SCH3
SN

en la‘que R significa vn radical iso-propilo, n-propilo,
etilo o preferentemente metilo.

La preparacién puede efectuarse conforme a wm pro-
cedimiento descrito poxr Dornow y otros (Ber. 97, 2173-79,
(1964)). Segln este procedimiento, un Aecide aleohilglioxi-
lico o arilglioxflico se condensa con tiocarbohidraszida pa~
ra Tormar wna 4-amino-3-tiono-l.2,4~trigzin~5-ona sugtitui-
de. en posicidn 6 éon arilo o alcohilo y a continuacidn se
hace reaccionar para formar el derivado 3-metilmercéptico
por medio de wn agente de metilacién. Como agentes de me~-
tilacidén pueden emplearse yoduro de metilo, bromuro de me-
tilo o sulfato de dimetilo en un medio bésico, Sin embar-
g0, en la transferencia de esta reaccibén a la preparacidén
de los compuestos segln la invencidén debe partirse de uma
ter-alcohilamida del correspondiente &cido glioxilico., DLa

reaccién puede reproducirse mediante la siguiente ecuacidn
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de reaccién, representando R un radical ter-alcohilo con
~4 hasta 18 dtomos de carbono, especialmente el radical. ter-
~butilo, fer-amilo 6 ter-octilo:

CH
/g JH s e
€ - CO - CONlp if,,N-NH-C5-NH-NH,

? -
. CH
e 2 c\\
i ? nzc{::fcn —c Nv—-'NH2
M I |
SN N C =00
\\¥/’
H
. CH, I 0
3% . CH, ¢
— Hzc/._:.\cn — ﬁ/- \blI - §m,
C - SCH
N 3

las reacciones se efectlan ﬁreferentemente en (di-
solventes polares, tales como melanol, etanol, dimetilfor-
mamida, dimetilsuvlfdxzido, agua o mezclas de los mismos, a
vemperaburas que estén comprendidas entre 0°C y el punto de
ebullicidn del disolvente o de las mezclas.

Las reacclones de la tiocarbohidrazida con las ter-
~alcohilamidas de los 4cidos (l-alcohil-ciclopropil)~glio-
x{licos se efectfian en presencia de wn 4cido, preferentemen
te de 4cido sulfirico o de Acido clorhidrico, a saber en
una cantidad que corresponde por lo menos a la cantidad
equivalente de amida.

Da metilacién se efectda de manera conocida en si,

preferentemente con yoduro de metilo o bromuro de metilo.

Las ter-alcohilamidas de 4cido (l~alcohil-ciclopro-
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pil)-glioxflico pueden obtencrse por ejemplo mediante cone

densacidén de los cianuros de Acidos l-zlcohil-ciclopropan~
cerboxiiicos con un alcohol terciario o con un alqueno, en
nmedio f4cido. Esta reaccién se efecctfia en principio en las

condiciones de la llamada reaccién de "Ritter" o reaccién de

- .
“Graf-Ritter" (JACS 70, 4045(1948); JACS 0, 4048(1948)).

éomo,diéolventes pueden emplearse especialmente 4cido acé-
%ico glacial o diclorometano o é&ter, por ejemplo dibutilétex
Ios cianuros de acilo pueden oblenerse por su par-
teia parvir de los correspondientes halogenuros de acilo.
Poxi ejemplo, pueden oblenerse segin el procedimiento de la
solicitud de patente alemsna P 27 08 183.0 mediante reac-
Fijn con CulN a temperaturas comprendidas entre 50 y 180¢¢
énguna mezcla a base de aproximadamente 1 hasta 10 partes
engpeso de wm nitrilo de dcido carboxflico inerte y apro-
'xiﬁadamente 0,5 hasta 20 partes en peso de un disolventa
oréénico inexrte, por ejemplo dioxeno. No obstante segin la
soiicitud de patente alemana P 27 08 182.9 esta preparacién
puede efectuarse también émpleando una mezcla a base de
aproximadamente 0,1 hasta 5 parftes en peso de wn cianuro’
de metal alcalino y aproximadamente 0,05 hasta 2 partes en -
peso de wma sal de cobre monovalente y trabajando igualmen~—
te en presencia de un nitrilo de 4cido carboxflico inerte.
l Los derivados de l.2.4~triazin~5-~ona de la férmu~
la I segin la invencidn influyen sobre el crecimiento de
las plantas y monifiestan especialmente propiedades herbi- -
cidas excelentes. Sirven sobre todo para combatir melas
hierbas, pero en virtud de su ventajosa actiﬁidad deseca~

dora y desfoliadora pueden utilizarse como agentes awxilia-

res para la cosecha en cultives tales como algodbn o paba-
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tas.,
B AL combatir malas hierbas monocotiledéncas y dico~
tiledbneas las sustancias activas de la férmula T manifies-
tan ineluso en pequeiias cantidades de aplicacién wn efecto
ﬁFrbicida excelente sobre crecimiento vegeital indeseado,
‘p&otegiendo claramenie a wna serie de cultivos de plantas
éﬁiles y en eslo son sorprendentemente éﬁperiores a deri-
éadoé conocidos de 1.2.4~triazinu5~ona.estructuralmente i
milares. Se abarcan en este caso también especies de malas
hierbas diffcilmente combabibles.

i Las triszinonas segim la invencidn poseen propieda~
des muy hbuenas contra gramineas, tales como mijo o plantas
de% tipo de mijo, cola de Zorra (Alopecurus sp.).
! j Es conocida la eficacia general de las triazinsnas,
pof ejemplo la del compuesto 4~amino~O-ter—-bulile3-mebil-
ti§—1,2.4-triaziny5—ona. De éste se difercncian los mmevos
compuestos sobre todo en el ensayo de antes del brote con
concentraciones medias, por el hecho de que en algunos cul
tivos de plantas ttiles, por ejemplo en el mafz, soja, cen-
teno, trigo y avena, éstos actfian mucho més selectivamente,
asi como por su eficacia contra Galium aparine.

La aplicacién de los presentes compuestos puede
efectuarse en las formulaciones vgsuales con resultado igual
mente bueno tanbto después del brote como también especial-
nmente antes del brote de las plantas. Las cantidades de
aplicacidn de las sustancias activas segin la invencién
pueden fluctuar dentroe de amplios limites en funcidn de
la finalided de uso, del lugar de uso, del cultivo,de lag
especies y de la cantided presente de plantas perjudiciales,

de los condicicres clindticas ete., ¥y son sorprendentemente
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pedueiias. En suelos ligeros los derivados de friazinona
segin la presente invencidn actfen en general en cantida~
des de aplicacién ya desde 0,1 kg por cada hectirea y se
utilizan preferentemente en cantidades Ge aplicacién de
0,5 hasta 2,0 kg por cada hectirea; en suelos pesados ri-
cos en humus y adsorbentes han de utilizarse cantidades de
aplicacibén superiores., Concantidades de aplicacién de 3,0
kg por cada hectérea y mayores el efecto herbicida total
de estos compuestos predomina frente al efecto selectivo.
Los siguientes ejemplos ilusiran el procdedimieato
de preparacién de los nuevos compuestos de la férmula I,
Las temperziuras estan indidadas e ellos =n grados Cel-
sius,
Ejemplc 1

a) Preparacidén de 1lg (l-metil—ciclonropil)-glioxil—ter—hu-

tilamida:

109 g de cianuro de 4cido (l-metil-ciclopropil)e-
5¢arboxilico (= 1 mol) se afiaden 3 una mezZcla de 130 g de
ter-bubtanol y 130 ml de cloruro de medtilenio. A continuvacidn
se afdaden gota a gota con agitacién a O hasta 50C 100 g de
dcido sulftrico al 98%; se eleva la temperatura a 202C y
se agita durante 4 horas. Luego se afiaden 18 ml de HO ¥y
se aglita nuevamente durante 30 minutos. Se diluye con 500
ml de CH’2012 ¥y, enfriando se ajusta 2 pH 6 con NalOH acuo-
so, La solucidn de CH2(}12 se concentra a continuacidn por
evaporacién. Permanecen 181 g (98,9 %) de (1-metil~oicloprg
pil)-glioxil-ter-butilamida, punto de fusién 802C. '
Andlisis calculado ¢ 65,5 H9,3 N 7,65

hallado 65,2 9,4 T,45
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b) Prevaracién de 1a A-amino-6-(l-mebil-ciclovropil)-3-

~  -mercanto~Ll,2.4-triazin-5~onat

183 g de ter-butilamida de Acido (L-metil-ciclo-
propil)=glioxilico y 112 g de biocarbohidrazida se afladen
a wa mezcela de 1 litro de HCL In y 1 litro de etancl. Se
lleva & ebullicibn a reflujo durante 8 horas, se enfria, se

diluyé con 2 litros de HO y se filtran con succidn los

2
crisbales. Se obtienen cristeles blancos con reflejo amari-
1lo, gue ;on secados. :
Cantidad: 152,6 g = 77,1 % de la teoria, punto de fusiﬁﬁ
137 hasta 1382C, | |
Anélisis  calcwlado C 42,4 H 5,05 W 28,3 § 16,16
Cally o0, hallado 42,2 5,1 28,1 1§,1
(peso molecular = 198)

¢) Metilacidn pare Fformar 4-amino—6-(l-metil-ciclonropil )-

e JeaEELL L 101 o 20 Abripzin-S5-0ona

198 g del compuesto obtenidb segfin b) se disvelven
en 500 ml de NaOH 2n y se afiaden 500 ml de metanol y 150 g
de yoduro de metilo, Se agita durante 6 horas a 20 hasta
302C, Tos cristales formados se filtram con succidén, se
lavan y se sccan. Se oblienen 174,5 g de producto final
(secado en vaclo a 4090k, eristales blancos, punto de fu-
si6n 115 hasta 11626,
Rendiniento 82,3 % de la teorfa.
Andlisis caleulado ¢ 45,3 H 5,7 N 26,4 5 15,1

(peso mo~
lecular = 212) hallado 45,3 5,8 26,1 15,3

Ejemglo 2

a) Prevarscidn del cisnuro de Aeido l-etil~ciclopronancar~

boxflico:
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90,5 g de cloruro de 4cido l-ebil-ciclopropancar-
boxflico se agitan en 100 ml de acetonitrilo:tricloroeti-
leno =111 con 79,3 g de CuCl durante 12 hores a 802C, Ia
séspensidn enfriada se filtra, el filtrado se concenira to-
.talmente Yy el residuo se destila. Se obtienen 65 g de cie~
nurg de 4cido l-etil-ciclopropilearboxflico incoloro con
ﬁn punto de ebullicidng, ... de 88ac,

b) Preparacifn de la fer-butilamids de 4cido (lwetilciclo—

propil)-glioxilico:

; En una solucidén de 12,3 g de cianuro de 4cido 1=
-eﬁ#leioloproPancarboxilico en 13 g de ter-butanol y 13 ml
de I1oruro de metileno se incorporan gota a gota a 02C has-
?a EQC en 2l espacio de 10 minutos 10 g de H2804 (al 98 %).
A cgn%inuacién la solucién se agita posteriormente durante

] ,
4 horas a temperatura ambiente, luego se mezcla con 2 ml de
HO y se agita durante 30 minutos adicionales. La solucida

se ajuste a pH 6 con 80 ml de ZnNaOH y se sepzra la fase
orgénica. Despuds de eliminar el disolvente, el residuo se
cristelizs en 50 ml de éter de petrdleo (pumbo de ebulli-
cién 402 hasta 659C) a 502C. Se obtienen de esta maners
13,1 g de cristales blancos de ter-~butilamida pura de &ci-
do (1—etil-ciclopropil)-gli&xilico con vn punto de fusién
de 37,590 hasta 399G,

¢) Preparacidn de la 3-mercanto-4—amino~G-(l~ctil-ciclo~

p}onil)—l.204—triazin-5(4H)~ona:

9,2 g de clorhidrato de tiocarbohidrazida se dis-
ponen previamente en 65 ml de H,0 y se mezclan con 12,7 g
de ter-butilamida de dcido (l-etileiclopropil)-glioxilico

en 65 ml de etanol. Ia mezcla se agita durante 8 horas a
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De este modo precipita wna parte del producto. La

| suspensién se enfria a 2090, se mezcla con 130 ml de HO ¥

se agita posteriormente durante 1 hora. Los cristales pre-
cipitados se separan por filtracidn y se recristalizan en
50fml de CHy0H. Se obtienen 8 g de cristales incoloros,

que consten de 3~mercapto-f-amino-6-(l-etilciclopropil)=l.~
2.4~triazin-5(4H)-ona con wm punto de fusién de 177 hasta
179¢C.

d) Prevaracién de la 3-metiltio~Ad-amino—6-(lw=etilciclonro-

pil)=1,2,4-briazin-5( 4H)-onat

6 g de 3-mercapto-4-amino-G-(l-etilciclopropil)-
wle2s4=triozines-(4H)-ona se disuelven en frio en 14,2 ml
de NaOH 2n y 20 m1 de Hy0. A esto se afiade gota a gota una
solueidn, que consta de 4,8 g de yoduro de metilo y 35 nl
de CI~130H.

Ia solucibén se agita durante 3 horas a tempera-
tura ambiente, se mezcla con Héo ¥y a continuacidén se ex-
trae 3 veces con 50 ml Qe acetalo de etilo cada vez. La
fase orginica se separa, se seca ¥y se concentra totalmente
por evaporacién. El residwo (5,7 g) se recristaliza en 70
ml de tolueno: &ter de petréleo (409C hasta 6590) = 1:1,

Se oblienen de esta maners 4 g de cristales blan-

cos de la féraias

_0

CH,
’f\\\c - ﬁ”cxiy - NH,

con wn punto de fusidn de 932C hasta 952C,
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Ejemplo 3

El efecto herbicida de la 4-gmino=6-{l-metil-ci-
cloprgpil)-S-metiltio—l.2.4-triazin~5—ona se determiné me~
dismte los siguientes ensayos:

Efecto herbicida en el caso de splicacibn de las
sustaneiaé activas antes del brote de las plantas.

' In el invernadero se sembraron plantas de ensayo
en cajones, a saber plantas de cultivo y males hierbas momo
cotiledbneas y dicotiledbneas. Después de la siembra éé;ro—
cié la sustancia activa segfin la £6érmula I usi como untde~
rivado de triazinona, usual en el comercio, en foima de dis
persidn acvoso-ebanblica. Lia evaluacidén del efecto obteﬁi-
do en las plantas brotadas se efectud 28 afas después de la
aplicacién. Durente el ensayo las plantas se mantuvieron
homogéneamente hﬁmedas.

La evaluacidn se efectud segin el Indice de & no-
tas:

1 Plantas no déﬁadas

2 Crecimiento moderado

3 Planta afectada

4 Dafio ligero

5 Daffo intenso

6 Dafio totel

Compuestos ensaysdos:
At d-anino-6-ter~bubil-3-mebiltio-1.2, d~triazin-5-ona (co-

nocido previamente)

B: 4-amino~6-(l-metil=ciclopropil)=3-metiltio-1,2.4-tria~

zin-5-ona (segin la presente inveneién)
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250 g/ha 500 g/ha
Planta de ensayo

A B A B
Stellaria medie 6 6 6 6
,I\}Zatricaria indodora 6 '6 6 6
Galium aparine 1 6 5 6
i:‘.cl:amochloa crus-galili 6 6 6 6
’J)igi.‘caria sanguinalis 6 6 6 6
Centaurea cyanus 6 _ € 6 6
Avena fatua . 6. 6 6 6 ,
Amerenthus retroflerus 6 6 6 6 | .
Ag?‘opyron repens 6 6 6 6
Aplera gpica venti 6 6 6 6
jAlopecurus myosuroides 6 6 6 - 6.
Agx‘ros‘cis tenuis 5 6 6 6

,

o Para la preparacién de agentes herbicidas se zow-
bizﬂfa la sustencis activa con sustanciazs de vehicule adecua-
das y/o agentes de distribucién. Esto se efectiia de manera
en‘si conocids mezclando Intimamente y moliendo la sustan-
cia activa de la férmula general I con<sustencias de vehi~
cuio adecvadas, eventualmente con adicién de agentes de
dispersién o disolventes inertes frente a las sustencias
activas, La sustancia activa puede emplearse como agente
parar espolvorear, agente para, esparcir, ‘ granvlades, gra-
nulados de envolvimiento, granulados de impregnacidn, gra-
nulados homogéneos; polvos“para rociar (polvos humectables),
pastas emulsiones, soluciones o aerosoles.

Para la preparacién de formas de tratamiento £61i~
das (agentes vara espolvorear, agentes para esparcir, gra~

nulados) la sustancie activa se mezcla con sustancias de
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vehiculo sdlidas. El tamafio de grano de las sustancias de

| vehiculo es para agentes para espolvorear convenientemente
hasta de sproximadamente 0,1 mm, para sgentes para espé,r-
cir de aproximadamente 0,075 hasta 0,2 mm y para g:;anula—-
dos de 0,2 mm o mis. Las concentraclones de sustancia ac-
tivla' en las formas de tratamiento sélidas son por regla ge-
neral de 0,5 hasta 80%. A estas mezclas puecden afiadirse ade
mds aditivos que estabilizen la sustancia activa y/o sus-
tancias no idnicas, aniénicemente activas y catidnicamente
activas, gue mejoran por ejemplo la adherencia de la S}is~
tancia activa sobre plantas y partes de plantas (pegamehtos
¥ adhesivos) y/o garantizan wne mejor humectabilidad (.agep_'
tes humectantes) asi como una mejor dispersabilidad (aééﬁ—-
tes dispersantes). .

Concentrados de sustancia agetiva dispersable en

| agua, polvos para rociar (polvos humectables), pastas ¥

concen:t;rados en emulsidn, constituyen agentes que pueden
diluirse con agua haste llegar a cualguier concentracién
deseada. Estos constan de sustancia activa, sustancia de
vehfculo, eventualmente aditivos que estabilizan la sustane
cia activa, sustancias tensioactivas y agenies antiespuma;n- .
tes y eventualmente disolventes, Ia concentracién de sustan
cia detiva en estos agentes es de 5 hasta 80%. Los pol-

vos para rociar (polvos humectables) y las I;ast-as se obbie-
nen mezclando ¥y moliendo hasta la homogeneidad la sustan-
cig activa con agentes dispersantes y sustancias de vehi-
culo en forma de polvo en dispositivos adecuados, En algu~
nos casoé es ventajoso emplear mezclas de diferentes sus~
tancias de vehiculo. Como agentes antiespumantes entran en
consideracidén por ejemplo siliconas etc. La sustancia acti-

va se mezcla, se muele, se tamiza y se hace pasar con los
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aditivos expuestos anteriormente de meamera tal que en el
| caso de poivos para roclar la porcidén sélida no rebase un
i .
temafio de granos de 0,02 hasta 0,04 y en el caso de pastas
no rebase wn tamafio de granos de 0,003 mm, Para la prepara~
cién de concentrados en emulsién y pastas se emplean agen-
tes dispersantes, digsolventes orgénicos y agwa, Los disol-
ventes deben ser précticamente inodoros, no fitotéxicos,
inertes frente a la sustancia activa y no fdcilmente com-
bustibles,
Ademés, los agentes segin la invencidn pueden‘utiu
lizarse en forma de soluciones, Pars esto, la sustancig 2,0
tiva de la férmula general I se disuelve en disolventes or-
ghnicos adecuados, mezelas de disolventes o agua. Ias so-
Jlucliones han de contener la sustancia activa en wmn maréen
de concentracién de 1 hasta 20 %.
Granulado
Para la preparacién de wn granulado al 5 % se em-
plean las siguientes sushancias:
5 partes de sustancia activa conforme a la
férmuleg I
0,25 partes de epiclorhidrina,
0,25 partes de cetilpoliglicoléter con & moles
de 6xido de ctileno,
3,50 partes de poliglicol ("Carbowax® (H)),
91  partes de caolin (bamafio de gramos 0,3 hasta
0,8 mm). |
Lea sustancia activa se mezcla con epiclorhidrina
¥ se disuelve con 6 partes de acetona, tras esto se afiaden
poliglicol y cetilpoliglicoléter. La solucidu oblenida de
esta maners se rocla sobre caolin y 2 continuacidn se eva-

pora la acectona en vacio.
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Polvo pars rociar

-

Para la preparacién de wa polvo para rociar a) al
50 %, b) &l 25%, ¥y ¢) al 10 % se emplean los sigvientes com
ponentes: '
a) 50 partes de sustancia activa conforme a la Lérmu-
la I
5 partes de dibutilnaftilsulfonato sédico,
3 partes de condensado de Acido naftalensulféni-
co-£e1ido fenolsulfénicomermaldehido 3:2:1,
20 partes de caolin,
22 partes de greda de Chawpagne;
b) 25 partes de la sustancia activa mencionada ante-
riormente
5 partes de ssl sédica de oleiimetiliaurida,
2,5 partes de condensade de 4cido naftalensulfénico-
wforﬁaldehido,
0,5 partes de carboximetilcelulosz,
3 partés de silicato de potasic y aluminio neutro,
62 partes de caolin;
c) 10 partes de la sustancia-active mencionada ante-
inormente '
3 partes de mezda de las saleé sédicas de suifa—
tos de alcoholes grasos saturados, -
5 partes de condensado de Acido naftalensulfénico-
~formaldehido,
82 partes de caolin.
- ba sustancia activa indicada se extiende sobre
las correspondientes sustancias de vehiculo (caolin y gre-

da) ¥ a continuacidn se mezcla y muele. Se obiienen polvos

para rociar con excelente humectabilidad y apiitud para
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ser Euestas en suspensién, A partir de tales polvos para
_}ocié% pueden obtenerse mediante dilucidén con agua suspen-
siones con cualguier concentracidén de sustancia activa de-~
seada. Tales suspensiones pueden emplearse para combatir
malezas y malas hierbas,'en plantaciones de algodén.
Pastas
Pars la preparacién de wma pasta al 45 % se em-
plean lag siguientes sustancias:
45 partes de sustancia activa conforme a la férmu-
la T
5 partes de silicabo de sodio ¥y aluminio,
14 partes de cetilpoliglicoléter con 8 moles de
éxido de ebileno, -
1 parte de cetilpoliglicoléter con 5 moles de Oxi-
do de etileno,
2 partes de aceite para husillos,
10 parbes de poliglicol (Carbowax (B)),
23 partes de agua.

La sustancis activa se mezcla Intimamente y se mue-

| 1le con las sustancias aditivas en aparatos adecuados para

ello. Se obtlene una pasta, a partir de la cual, mediante
dilucién con agua, pueden prepararse suspengiones con cual-
gquier concentracién deseada.

Concentrado en emulsién

Para la preparacidén de wn concentrado en emulsiéh
al 10 ¢ se mezclan entre si
10 partes de sustencia activa conforme a la £6r-
mula I
15 partes de oleilpoliglicoléter con.8 moles de

6xido de etilerno,
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l7‘5 partes de isoforona (3,5,5-trimetileiclohex-2-cn-
i

;  l-ona)

Es‘ae: concentrado puede diluirse con agua para formar
emulsiones, hasta concentraciones adecuadas. Tales emulsio-
nes son iddéneas para combatir malezas y malas hierbas en

plantas de cultivo, tales como habas de soja y patatas etc..
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RETVINDICACIONES

Los puntos de invencidn propia y nueva que se
preséntan para que sean objeto de esta solicitud de Pa-
tente de Invencidén en Espafia, por VEINTE afios, son los que
s¢ recogen en las reivindicaciones siguientes:

18,~ Procedimiento para la preparacibén de nuevos

derivados de l.2.4-triazin~-5-ona de la formula general

9
CH
pa /C\
H C..(.—-——C - C N - NH?
e O T
N ¢ - SCH
~nN 3

en la que R significa un radical iso-propilo, n-propilo, -
ctilo o preferentemente metilo, que se caracteriza porque
se condensa de manera conocida en si en medio &cido el com-

puesto de la férmula

H N.NH.OS.NH.NH2

2

con una ter-alcohilamida de Acido (1l-metil-ciclopropil)-
-glioxilico, y el producto de reaccidn se somete a metila-

rién de manera conocida en si.

22,- PROCEDIMIENTO PARA LA PREPARACION DE NUEVOS

DERIVADOS DE 1.2.4-~TRIAZIN-5-ONA.

Tal y como se ha descrito en la Memoria que ante-
cede 3y con los fines que se han especificado.

Esta memoria consta de DIECISIETE hojas escri-
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—tas a méquina por uma sola cara.
} i .

T ifoja nvan. J.'/

Madrid,08.A60.1978
P A,

Alberto de Elzabur

Por Poger,

Y
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