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La presente invencidn se refiere a nuevos

aril-N-azlquil-carbsmatos, @ un procedimiento para su obten-

~cibén y a su empleo como insecticidas.

Ya es conocido que los N-metil-fenilcarba-
matos, por ejemplo, el 2-sec.butilfenil-k6 bién 2-isopropoxi-
fenil-N-metilcarbamato, muestran propiedades insecticidas
(véanse la pastente US 3 1ll 539 y las publicaciones alemanas
DAS 1 159»929 y 1 166 180). '

- Se han sintetizadé shora los nuevos aril-N-

alquil-carbamatos de férmula

: CH,-SR
O~

A
0-CO-N
ez -

(1)

——

donde R y R significan alquilo, igual o diferente y R sig-
nifica dislquilamino o un heterociclo nitrogenoso, pudiendo
el heterociclo contener ulteriores hetercftomos.

Estos nuevos compuestos se éaracterizan por
fuertes propiedades iunsecticidas.,

Ademfs se ha descubierto que los aril-N-al-
quilcarbamstos de férmula (I) se pueden obtener si aril-N-al-

quilcarbsmatos de férmula (II)

CH,-SR ’ :
SO
-

' 0-~-CO-NHR

donde R ¥ r: tienen el significedo de srriba, se hscen reac-

cionar con haluros sulfenilicos de férmula (III)

2

R” = 5§ - Hal (II1)

£
i
H

3
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l
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2 tiene el significado de arriba y Hal significa hald-

donde R
geno, preferentemente cloro, en caso dado en presencia de un
aceptor de &cido y de un disolvente,

Sorprendentemente tienen leos aril-N-alguil-
carbamatos de la presente invencidén un efecto insecticida

mejor que los carbamatos de comstitucidn anlloga y de iguel

clase de eficacia ya conocidos por la literatura. Las sustan-

t

cial segin la presente invencidn representan, por lo tento,
un verdadero enriquecimiento de la técnica. !

Emplesndo, por ejemplo, 2-n-propiltiometil—é
fenil-N-n~propilcarbamato y cloruro dietilaminosulfenilico 6
como productos de partida se puede representar el desarrollo

de la reaccién mediante el siguiente esquema de férmulas:

+ N-g-c1 aceptor de &cido
i
CHZ—SC3H7~n ,
VA e
O"CO"'N C H j
\S-N< 25 |
Collg

Los productos de partida a emplear estén i
en general definidos por las férmulas (II) y (III). Prefe~ ?
rentemente significen aqui, sin embargo, R ¥y Rl alquilo igualf
o diferente, de cadena recta o ramificsda, con 1 hasta 6, '
preferentemente 1 hasta 4 &tomos de carbono y R2 significa

dislquilamino con 1 hasta 4, preferentemente 1 hasta 3 étomOSg
de carbono por resto alquilo, por un peterociclo nitrogencso g
saturado, de hasta 7 miembros, preferentemente 5 § 6 miembrosj
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‘nil-Nemetil- & bién ~N-etil=, =N-n-propil-, ~N-isopropil-,

~ ~N-n-butil-, -N-isobutil-~ y -N-sec.butil-carbsmato, i

que en casc dado puede estar interrumpido por oxigeno, azu-
fre’o un ulterior &tomo de nitrdgeno, preferentemente por oxi-
geno. i .

Los aril-N-glquil-carbamatos (II) a emplear
éomo pfoductos de partida son conocidos o se pueden obtener
ficilmente seglin procedimientos conocidos (véase la publica-

cidn slemsna DAS 1 254 617 y la patente belga.746 649). Como

ejemplos de ellos sean mencionados en detalle:
2-metiltiometil-fenil~, 2-etiltiometil-fenil-, 2-n-propiltio-:
metil-fenil-,y 2-isopropiltiometil-fenil-, 2-n-butiltiometil-'

fenil-, 2-iso-butiltiometil~fenil- y 2-sec.butiltiometil-fe-

Los haluros de sulfenilo (III) a emplear

adenés como productos de partida son asimismo conocidos o se
pueden obtener seglin procedimientos conocidos (vednse las pa-

tentes belgas 817 515 y 817 517). Tomo ejemplos ‘de ellos

sean mencionados en detalle: _
Cloruro de dimetilamino-, dietilamino-, di-n-propilamino-, !
di—isoprépilamino-, pirrdlidinil(l)—, piperidil(l)- y morfo- :
linil(4)-sulfenilo.

El procedimiento para la obtencidn de los

cémpuestos de la presente invencién se efectua preferentemen—’
te eupleando simultaneamente disolventes o diluyentes ade-

cuados. Como tales entrsn practicamente en consideracidn to-
dos los disolventes orgénicos inertes, Ehtre estos se encuen-
tran especislmente los hidrocarburos aliféticos.y arométicos,i
en caso dado clorados, tales como benceno, tolueno, xileno,

bencina, cloruro metilénico, cloroformo, tetraclorocarbono, !

clorobenceno & éteres, por ejemplo, dietile j dibutiléter, '
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dioxsno, ademfs, las cetonas, por ejemplo, acetona, metiletil-

metilisopropil- y metilisobutilcetona, ademfs, los nitrilos,
tales como aceto- y propionitrilo 6 piridina,

Como aceptores de gcido se pueden emplear
todos los aceptores de &cido conocidos, Se han acreditado es-

pecialmente los carbonatos y alcoholatos alcalinos, tales

como carbonato sbdico y potésico, metilsto o bien etilato sb-
dico y potésico, ademés, las aminas sliffticas, srombticas o J
heterociclicas, por ejemplo, trietilamina, trimetilemina, di~

metilanilina, dimetilbencilamina y piridina.

La temperatura de resccidn puede variar den
tro de un asmplio margen. Por lo general se trabaja entre Oy
80°C, preferentemente entre 10 y 5500.

La reaccidn se desarrolla por lo general ;
a presidn normal.,

Para la reslizacibn del procedimiento se

emplean los componentes de partida en ls mayoriaz de los casos
en une proporcidén equivalente, Un exceso de uno u otro de los
componentes de reaccidén . no aporta ventajas esencisles.

Ios componentes de reaccidén se reunen en la mayoris de los
cagos en uno de los disolventes arriba mencionados y en la
mayoris de los casos se sgita durante variss horas a tempera-

tura smbiente para completar la reaccidn. Después se vierte |

la mezcla de reaccidn sobre una mezela de hielo/8cido y el

aceite precipitado se recoge en un disolvente orgénico, por
ejemplo, tolueno. La fase orgénica se elabora en la forma .
usual por lavado, secedo y separscidn por destilscidn del die |
solvente, |

Los nuevos compuestos se obtienen en forma

de aceites que, en parte, no se pueden destilar sin que se
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{ndice de refraccidn,

 Armadillidium vulgere, Porcellio séaber;

. matus;

descompongan, perc que mediante una asi llamada "iniciécién
de destilacidn, esrdecir, mediante un largo calentamiento
bajo piesién mas reducida a temperaturés moderadamente ele~
vadas se pueden liberar de las (ltimas partes voldtiles y

-

purificar de esta manera. Para su caracterizacidén sirve el

Lgs sustancias activas son adecusdss, con

buena compatibilidad por las plantas y favorable toxicidad ’
?ara los seres de sangre caliente, para combatir éspecialmen-é
te los insectos en la agricultura, en los bosques, %
en lavproteccién de los prqdﬁctos almacenados y de materiad |
les, asi como en el sector de 1, higiene. Son activos con-
tra las especies de sensibilidad normsl y resistentes, asi
como contre todos © alguhos de los estados de desarrollo.

Las pestes arriba mencionades comprenden:

de la clese de los isdpodas, por ejemplo, Oniscus asellus,

de la clase de los diplépodos, por ejemplo, Blaniulus guttu-

latus;

de la clase de los quildpodos, por ejemplo, Geophilus car-
pophagus, Scutigera spec.j

de la clase de los simfilos, por ejemplo, Scutigerella imma-~

culata;

de la clase de los tisédnuros, por ejemplo, Lepisma sacbhari—

na;

de la clase de los colémbolos, por ejemplo; Onychiurus ar-

de la clase de los ortépteros, por ejemplo, Blatta orienta-

lis, Periplgnete americana, laucophaea maderae, Blabtella

germaenica, Acheta domesticus, Gryllotalpa spp., Locusta mi-
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gratoria migratorioides, Melanoplus differentialis, Schis-

tocerca gregariaj
de la clase de los dermaptercs, por ejemplo, Forficula auri-
cularia;

de la clase de los isépteros, por ejemplo, Reticulitermes

SPP.;
de la clase de los andpluros, por ejemplo, Phylloxera vasta-

trix, Pemphigus spp., Pediculus humanus corporis, Haematopi-

nus spp., Linognathus spp.;

de la clase de los malbfggos, por ejemplo, Trichodectes spp., !

Demalinea spp.; |

de la clese de los tisanépteros; por ejemplo, Hercinofhrips
femoralis, Thrips tebaci; |

de la clzse de ioé_heterépteros, por ejemplo, Eurygaster
Spp., Dysdercus intermedius;'Eiesma'quadﬁata, Cimex lectula-
rius, Rhodnius prolixus, Triatoma spp.,

de la clase de los homdpteros, por ejemplo, Aleurodes brassi
cae, Bemisia tabaci, Trialeurodes vaporariorum, Aphis’gossy-
pii, Brevicoryne brassicse, Cryotomyzus ribis, Dorslis fa-
bae, Doralis pomi, Eriosoma lanigerum, Hyalopterus arundi-
nis, Macrosiphum avenae, Myzus spp., Phorodon humuli, Rho-
palosiphum pedi, Empoasca spp., Euscelis bilobatus, Nepho-
tettix cincticeps, Lécanium corni, Saissetia oleae, Laodel-
phax striatellus, Nilaparveta lugens, Aonidiella aurantii,
Aspidiotus hederae, Pseudococcus sSpp., Psylla spp.;

de la clase de los lepidbpteros, por ejemplb, Pectinophora
gossypiella, Bupalus piniarius, Cheiatobia brumata, Litho-
colletis blancardella, Hyponomeuta padella, Plutella maculi-
pennis, Malacosoma neustria, Euproctis chrysorrhoea, Lyman-

trie spp., Bucculatrixz thurberiella, Phyllocnistis citrella,

3

|
i
|
|
|
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Agrotis spp., Euxoa spp., Feltia spp., Barias insulena, Hé-'
liothis spp., Laphygma exigua, Mamestra brassicaé, Panolis
flammea, Prodenia litura, Spodoptera spp., Trichoplusia ni,
Carﬁocapsa pomonella, Pieris spp., Chilo spp., Pyrausta
nubilslis, Ephestia kuehniella, Galleris mellonalia, Cacoe~
cia podana, Capus reticulana, Choristoneurs fumi¥erans,

Clysiaz ambiguella, Homona magnanima, Tortﬁix viridana;

de la clase de los coledpteros, por ejemplo, Anobium punce .

tatum, Rhizopertha dominica, Bruchidius obtectus, Acznthos-

celides obtectus; Hylotrupes bajulus,VAgelastica alni, Lep~

tinotarsa decemlineata, Phaedon cochleariae, Diabrotica

' épp., Psylloides chrysocephala, E?ilaChna varivestis,.AtOma-

ria spp., Oryzaephilus suriﬁamegsis,'Anthonomoué Spp., Si-
tophilus spp., atiorrhynchus suldaths, Cosmopo1ites sordi-
dus, Ceuthorrhynchus assimilis, Hypera postica,'Dermestes
spp;; Trogoderma spp., Anthrenus spp., Attagenus spp.,
Lyctus spp., Meligethes aeneus, Ptinus spp., Niptus>holo-
keucus,.Gibbium psylloides, Pribolium spp., Tenebrio moli-
tor, Agripteé spp., Conoderus spp., Melolontha melolontha,
Amphimallon solstitialis, Costelytra zealandicaj

de la clase de los himenépteros, por ejemplo, Dipfion SPDa,
Hoplocampa spp., Lasius spp., Monomorium pharaonis, Vesps

SPP.j

de la clase de los dfipteros, por ejemplo, ASdes spp., Ano=-

phelés spp., Culex spp., Drosophila melanogéster, Musca spp.,
Fannia spp., Celliphora erythrocephala, Lucilis spp., Chry-
somyia spp., Cuterebra spp., Gaétrophilus spp., Hyppobos-

ca spp., Stomoxys spp., Oestrus spp., Hypdderma spp., Taba-
nus'spp,, Tannia spp., Bibio hortulanus, Oscinella frit, .

Phérbia Spp., Pegomya hyoscyami, Ceratitis capitata, Dacus

1
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oleae, Tipula paludoss;
de la clase de los sifondpteros, por ejemplo, ZXenopsylla

cheopis, Cerstophyllus spp.;

Las sustancias activas se pueden transfor~
mar en las fonmulaciones usuales, tales come soluciones,
emulsiones, polvos pulverizables, suspensiones, polvos, me-
dios de espolvoreo, espumas, pastas, polvos soluples, granue-
lados, serosoles, concentrados de éuspensién-emulsién, pol-
vos para las.semillas, materiales naturales y sintéticos im-~
pregnados con la sustancia activa, encapsulamientos finisi-
mos en materiales polimeros y en masas de revestimiento para
semillas, ademés, en las formulaciones con productos combus—
tibles, tales como cartuchos, csjss y espirales fumigantes,
asi como formulaciones de nebulacidén de volumen ultrabajo
en frio y en caliente.,

Es%;;~};}mulaciones se preparan en forma
conocida, por ejemplo, mediante mezcla de las sustancias ac-
tivas con materiales de carga, esto es, con disolventes 1li-
quidos, saées licueficados bajo presibn y/o excipientes sé-
lidos, en caso dzdo empleando agentes tensioactivos, esto es,

emulsionantes y/o dispersantes, y/o agentes espumantes, En

el caso de emplear agua como material de carga se puedenr. em-

plear, por ejemplo, también disolventes orgdnicos como agen-
tes disolventes auxiliares, Como disolventes liquidos entzan
esenclalmenie en consideracibn: los aromatos, tales como ki~
leno, tolueno, benceno o alguilnaftglenos, los aromatos clo-
rados y los hidrocarburos alifdticos clorados, btales como

los clorobencends, cloroetilenos o cloruro metilénico, los

hidrocarburo alifiticos,; tales como ciclohexano, o las para-

finas, por ejemplo, las fracciones de petrdleo crudo, los al
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coholes, tales como butanol o glicol, asi como sus éteres y

‘&steres, las cetonas, tales como la acetonz, metiletilcetons,

metilisobutilcetona o ciclohexanona, los disolventes fuerte-

mente poléres,rtales como dimetilformamida y sulféxido dime-

tilico, asi como el agua; bajo agentes de cargs o excipien-
tes gaseosos licueficados se entienden aguellos liguidos que,
a temperatura normal y bsjo presidn normal, son gasebsos,'por
eJemplé, gases de propulsién de aserosol, tales como hidrocar-
buros halogenados, asi como butanox‘prépano, niﬁ;égénonﬁAdi-
bxido deAcerbono; como excipientes sbélidos: los minerales

naturales molturados, tales como caolinas, areillas, talco,

‘creta, cuarzo, atapulgita, montmorillonita o tierra de dia-

tomeas, o minerales sintéticos molturados, tales como fcido

‘gilfcico altemente disperso, d4xido de aluminio y silicatos;

como excipientes sélidos para granulados: minerales natura-

les rotos y fraccionados, tales como calcita, mirmol, piedra -

pdmez, sepiolita, dolomita,'asi.coﬁb;granuladds sintéticos
de harinas inorgénicss y orgénicos asi como granulados de
materiales orgénicos, tales como serrines; céscaras de nuezg
de coco, panochas de maiz y tallos de tabaco; como agentes
de emulsidén y/o generadores de espuma: los emulsionantes no
ibnicos y anidénicos, tales como &steres polioxietilénicos de
&cido grsaso, étéfes polioxietilénicos de alcohol graso, porrﬂ
ejempio,"alquilaril—poliglicol—éter, alquilsulfonatos, atil-
sulfonatos, asi como Jos hidrolizados de alblmina; como agen
tes de dispersidn:, por ejemplo, lignina, lixivigciones sul-

fi{ticas y celulosa metilica.

En las formulaciones se pueden emplear ad-

hesivos, tales como celulosa carboximetilica, polimeros

‘naturales ¥ sintéticos‘pulverulentoss granulados o en forma
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de latex, tales como goms ardbica, alcchol polivinflico,
acetato de §olivinilo.

' Se pueden emplear colorantes, tales como
pigmentos inorgénicos, por ejemplo, 6xido de hierro, éxido
de titanio, azul ferrocifnico y colorantes orgénicos, tales
como colorantes de alizarina, azo-metal-ftalocianinicos ¥
nutrientes en huellas, tales como sales de hierro, mapgganeso,
bore, cobre, cobalto, molibdeno y zine.

Las formulaciones contienen por lo general l
entre un 0,1 y 95 % en peso de sustancias activs, preferente-
mente entre un 0,5 y 90 %.

La aplicscibén de las sustancias sctivas se-
gin la presente invencidn se efectua en forma de sus formu-
laciones comercisles y/o de las formes de aplicecibm prepa-
Tadsgs dg estas formulaciones.

El contenido de sustancia activa de lsas

formss de aplicacién preparadas de las formulaciones comer-
ciales puede verigr dentro de un amplio margen. Las consen-
traciones de sustancia activa de las formas de aplicacidn -,

pueden encontrarse desde un 0,0000001 hasta 100 % en peso de

|
|
I
|
sustencig sctiva, preferentemente entre un 0,01 y 10 % en ¥
peso. !
La aplicacibén se efectua en una forma usualg
adaptada a las formas de aplicacidn. {
Al ser empleadas conira las pestes de la |

higiene y de los alimentos se caracterizan las sustancias
activas por un excelente efecto residual sobre madera y ars |

cilla, asi como su buena estabilidad alcalina sobre bases

encaladsas.,
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Ensayo de concentracién limite/Efecto sistémico por la raiz

11

Ejemplo A
Ensayo con Myzus (Efecto por contacto)

Disolvente: 3 partes en peso de dimetilformamida

;Emulsionante: 1 parte en peso de aiquilarilpoliglicoléter

Para la obtencidn de un preparado de sus-
tancia activa adecusdo se mezcla 1 parte en peso de sustan-
cia activa con la cantidad indicada de disolvente, se agrega
la cantidad indicada de emulsionante y el coﬁcentrado se di-
luye con agua a la congentracién deseada,

Con el preparado de sustancia activa su
pulverizan hojas de repollo (Brassica oleracea) que estin
fuertemente infestadas por Myzus persicae,

V En éste ensayo muestran, por ejemplo, los

siguientes compuestos de los ejemplos de obtencién un efecto

~ superior en comparacién con el estado de la técnica:

1, 10, 6, 3, 12, 2, 8, 4, 7, 11, 5.

Insecto de eﬁsayo: Larvas de Phaedon cochlearige

Disolvente: 3 partes en peso de acetonsa

-

Emulsionante: 1 parte en'peso de alquilarilpoliglicoléter

Para la obtencidn de un preparado de sus-

tancia activa adecuado se mezcla 1 parte en peso de sustan—
cia activa con la cantided indicada de disolvente, se agre-
ga la cantidad indicads de emulsionante y el concentrado se
diluye con agus a la concentracidn deseada. | |
EL preparado de sustanciz activa se meicla

intimamente con la tierra., Aqui practicamente no tiene im-
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portancia la concentrscién de la sustancia activa en el pree-
parado, lo decisgivo es sSolo la cantidad en peso de sustancia
activa por unidad en volumen de tierra, lo que se indica en
ppn (=wg/l). La tierra tratads se llena en tiestos y estos
se siembran con repollo (Brassics oleracea). La sustancia
activa se recoge asi de la tierra por las rasices y se trans-

porta a las hojas.

Para la demostracidn del efecto sistémico
por la raiz se infestan después de 7 dias exclusivamente las
hojas con los insectos de enssyo arriba mencionados. Después
de otros 2 dias se efectua la evaluacidn contando o estiman-
do los animales muertos. Del nlmero de muertos se deriva el
efecto sistdmico por la raiz dg la sustancia activa. Seré de
un 100 % si se han metadb todo los animales y de un 0 % si

siguien viviendo igual numero de insectos de ensato como en

el control sin trataxr.

En este ejemplo muestran, por ejemplo, los -

siguientes compuestos de los ejemplos de obtencidn un efecto

superior en comparacidén con el actual estado de la técnica:

1, 2.

Ejemplo C

Engayo con larvas de mosca parasitarias

Insecto de ensayo: Lucila cuprina

Emulsionante: 80 partes en peso de aiquilarilpoliglicoléter
Para la obtencidén de un preparsdo de sus-

tancia activa adecuado se mezclan 20 partes en peso de la

sustancia activa correspondiente con la cantidad indicada

de emulsionante y la mezcla asi obtenida se diluye con agua
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a la concentrscidn deseada,

Unas 20 larvas de moscav(Luciiia cuprina)

se introducen en un tubo de ensayo provistc de un tapbn de

una suspensibdn sl 20 % de polvo de yema de huevo en agua, So=-
bre esta suspensibén de yema de huevo se aplican 0,5 cc de

preparado de sustancia activa..Después de 24 horas se de-

terming el grado de muertes. S ' i

En este ensayo muestran, por ejemplo, los

giguientes compuestos de los ejemplos de obtencidn un supe-
rior efecto en comparaciln con el sctual estado de la técni-

ca:'z, 3, 7, 8.

Ejemplos de obtencidn:

CH - i
0-co-N. > st
\S'—N(CH3)2 a5

Ejemplo l:

Una solucidn de 113 g (0,5 moles) de 2-etil
tiometilfenil-N-metil-carbasmato en 300 cc de piridina se me2~g‘

cla a temperatura ambiente y bajo exclusién de humedad con

57 g7(0,51>moles) de cloruro dimetilaminosulfenilico y se

agita durante 18 horas a temperatura ambiente, La mezcla de
reéccién se vierte sobre una mezcla de hielo y 360 de &cido
clorhidrieo concéntrado puro y elAaceite que se precipita se

recoge en tolueno., La fase orgdnica se lava con agua, 2 con-

" tinuacidén con una solucidén de bicarbonato y se seca sobre sqlf

. I
fato sbdico. EL tolueno se extrze en vacio en el evaporador .

!
rotativo 7 el resto que queda se destila en forma iniciada !
. ) ‘ !

en alto vacio a una tempsratura del bafio de S0 - 60°C. !
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Se obtienen 90 g (60 % de la teoria) de 2-etiltiometil-fenil-
N-dimetilaminosulfenil-N-metil-carbamato con el indice de re-

fraceibn n2t1? : 1,5605.

En forma andloga se pueden obtener los compuestos de férmula

HZ-SR
AR (1)
0-CO- N

SR
Ejemplo p R* R® ¥ndice de refraccidn
ne
2 C2H5 CH3 N D nD 11,5630
3 Cy CH N(CEs), n3':1,5639 E

N\ 021 ‘
4 n—CaH7 CHy thjp np ¢ :1,5618

N\
5 iso-C3H7 CH3 N O nD :1,5592

£\ 21
T 11,
é CH3 CH3 N © 5733

21
7 iso-C3H7 CH3 N(CH3)2 :+1,5485

8 n-03H7 CH3 N(CH3)2 nD :1,5487

\D

22,
C,Hs n-CH ﬁ:] n22:1,5448

22,
L
lo  CHy CHy n2?:1,575

. 22,
11 iso-CzH, CHj ng”11,5642

22,
12 CuHg Ciis Ni::> ng”:1,5601
N(CH

22,
13 n“‘CBH\:? CH3 nD .1;5552 .

n26,
14 C,H. C,Hs 11,5489 |

I{ > 26,
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Descrita suficientemente la naturaleza del
be hacerse constar que las disposiciones anteriormente indi-

cadas son susceptibles de modificaciones de detalle en cuen-

5| to no alteren su principio fundamental..

invento, asi como la manera de realizarlo en lz préctica, de-|
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Relvindicaciones

1. Procedimiento para la obtencidn de sril-

N-alguil-carbamatos de férmula (I) -

CHy-5R
-1
R
©: ! (1)

0-CO-N

sr2
2

|
significa diaslquilamino o un heterociclo notrogenoso, pudien~ ;

donde R ¥ Rl significan alguilo iguszles o diferentes y R

do el heterociclo contener ulteriores heterodtomos, caracte-

rizado porque aril-N-alquilcarbsmatos de férmula (II)

. (I1) '
0-CO-NHR | |

tienen los significados ds srriba, se hacen

donde R y R1

reaccionar con haluros de sulfenilo de férmula (III)

R® - § - Hal (1II)

donde R2 tiene el significsdo de arriba y Hal significa hald-

eno referentemente cloro, en caso dado en presencis de un |
’ ’ Y

aceptor de &cido y de un disolvente.

2. Procedimiento para la obtencién de aril-
N-alquilcarbamos, tal y como queda sustancialmente descrito

en la presente Memoria.

Esta Memoria consta d ojas escritas a

méquina por una sola cara, 1 8 AGO, 1978
Madrid, ngﬁq{/Lﬂ_
. 0MB

| % Fhmn’m ] Riemana Mo
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