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Este invento se refiere a 1la produccién de hidro-
ocarburoes insaturados y metanol.
&8 ya oonocido el someter hidrocarbures a un
proceso de oxidacién parcial, para producir mezclas
Se gaseosas que contengan acetileno, etileno, hidrdgeno y
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monéxido de carbono. ks también sobradamente conocido

el hacer reaccionar entre s{ hidrdgeno y mondxido de
carbono, para producir metanol. En el procedimiento a

que este invento se refiere, estas dos etapes se combiman
entre s{ de tal modo que el gas producido por la oxidacién
parcial del hidrocarburo tiene uma composiocidén que lo

hece adecuado para la produccién de metanol. Sin embargoe,
la mezcla gaseosa que sale de la etapa de produccidm de
metanol en un procedimiento combimmdo de esta indole,
contiene componentes indeseables, especialmente metano.

Es conveniente eliminar este metano antes de volver a
introducii- la mezcle gaseoma en sl procedimiento de produc-~
cién de metanol, y una oarascteristica de este invento es
el hacer esto de modo conveniente y econémico.

Asf, de acuerdo con este invento se proporciona
un procedimiento que comprende las stapas siguientes:
un hidroea:;huro, 1{quido o gaseoso, de partida, un gas
que contenga hidrocarburos y/o hidrégeno, y oxigeno,
se someten & reacoién en una o mis etapas, de t&l modo
que se alcance una temperstura superior & 1,2008C, por cuyo
medio se consigue el cracking y, & la vez, la combustiéng
la reaccion se conduce en condiciones tales y con propor-
clones de materiales de partida de grado tel, que el
producto contiene cantidades apreciables de acetileno,
etileno, metano, hidrégeno, monéxido de carbeono y
diéxido de carbono, siendo uupérior & 1:1 la relacién

volumétrice hidrégenocimonéxido de carbeno; el producto
se trata sucesivamente para la eliminmoién de didéxido de
carbono, acetileno y etilenc; el gas residual, que contie-

ne metano, hidrédgeno y mondéxido de carbono, siendo superior v
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a 131 la relacién volumétrica hidrégeno:monéxido de
oarbono, se hace pasar a un convertidor de metanol, en
el que se convierten en este cuerpo cantidades aprecia-
bles de hidrézeno y monéxido de carbomo, cataliticamente
5. y en condiciones de temperatura y presién elevadas; el
metanol producido se condenea y, en parte, se emplea
rera lavar, sometido a presién elevada, el gas sin reac-
cionmar que abandona el convertidor de metanol; la solu=—
cién de metano en metanol, asi obtenida, se separa del
10, siatemazy se disminmye la presién a que estd sometidas
: el metano se desprende junto con otros gases disueltos,.
Zn el procedimiento a gque este invento se
refiere, puede utilizarse cualquier hidrocarburo ligero,
gaseoso o liquido. Por ejemplo, el hidrocarba;-o enpleado
15. puede ser ume fraccién que hierva;entro 30f y 156?06
Y tenga unza densidad del orden de 0,7, 5n uma etapa de
este invento puede producirse un gas que contenga
hidrocarburos y/o hidrégeno y, por consiguiente, uno
de los gases introducidos en 1a reaécién inieial, puede
20, ser un gas re-introducido, procedente de otre etapa del
procedimiento, después de un tratamiento adecuado.

La mezola de hidrocarburo de partida y de gas
que contiene hidrocarburos y/o hidrégenoc, se somete
oon preferencia a reacolén con oxigeno, en una o mgs

25, etapas, de tal modo que se obtenga una temperaturs del
orden de 1300 a 15002C. =1 metano y el ménéxido de
carbono, separados luego en el procedimiento cembinado

de este inventio, pueden también volver a introducirse

en esta zona de reaccién. sn esta reacocién, es conveniente

30. utilizar exigene¢ prdcticamente puro; en caso contrario,
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se introducen en el aparate impurezas tales como gases

inertes indeseables, per ejemple nitrdgeno y argéne

Incluso cuando se emplea exigeno relativamente pure,

es en general necesarie disponer uma purge mis adelante
5, en el proceso combimedo, pare evitar la acumlacién

de gases inertes en el sistema. La reaccién con oxigeno

se lleve a cabo, con preferencia; & una presién prdctica-

mente igual & la atmosférica. Con preferencia, la compo-

sicién de la mezcla de reaccion y las condiciones, se
10. preparan de tal modo que sl gas de escape de 1la reaceién
con el oxigeno tenga uma relacién volumétrica hidrdgenos
monéxido de carbono, de 2:1 aproximademente.

Le mezcla gameosa, con preferevncia, se libera
de aiéxido de carbono, por ejemplo lavéndola con emoniaco
15, acuoso. A contimmacién se elimina el acetileno por oual-

quier metodo comveniente; por ejemplo, puede eliminarse
de la mezcla gaseosa producida, tratdndola con amoniaco
l4iquido, a una temperatura del orden de =T02C,
sn esta etapa, el etileno se sepafa de la megcla
204 gaseosa, de cualquier modo conveniente; asf, la presién
de 1la mezcla gaseosa puede sumentarse a una presién
moderadamente elevadaa, por ejemple 30 atmésferas, sy el
etileno puede separarse & contimacién, de la mezela
gaseosa comprimida, por absorcidn en un disolvente
25, aéecua@o, tal como en una nafta 65 - 06 & uns temperature

de unbs =~20RC,

51 gas restante después del proceso de meparacidn
del etileno, puede introducirse en el convertidor de
metanol, junto con gas vuelto a tratar desde el converti-

30. dor, ein cambio apreciable de cantidad o composicidn.
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Por el contrario, puede retirarse una parte del gas y
utilizarse de distintos modos. Por ejemplo, puede sepa-
rarse una parte del gas y usarse como gas combustible,
para caldear previamente los meteriales de:reaeci.én a
utilizar en el procedimiento. Asimismo, una parte del
gas puede someterse & reaeeiénc/gzpor a ura temperatura
del orden de 4oee;a 5008C, en péeaemia de un cataslizador
que contenga hiei'ro, para que su proporoidén de monéxido
de carbono se convierta en alto gredo en hidrégeno y

diéxido de carbono. El diéxido de carbono me separa Yy,

sl se desea, el gas rico en hidrégeno puede volver a

introducirse en la zopa inicial de reaccién. Ae{ también,
parte {todo este gas rico en h:!.drégeno, puede mezclarse
con la I:orriente de gas que se hace pagar al convertidor
de metanol, espesialmente si el gas que por otra parte

se introduce en esta zona tiene una relacidn molar hidré-
geno:mondxido de carbono inferior a 2:1.

La presién de la mezcla de gas introducida en
el convertidor de metanocl, ha de aumentarse con Prefe-
rencia & entre 200 a 400 atmésferas. La mezéla de gns,
con preferencia , se hace pasar & través de depdsitos
de carbén activado,'u otro equipo gdecuado, para elimirar
euslesquiera vapores de nafta que puedan haberse arrag—

trado, antes de entrar en el convertidor de metancl,

La mezcla gaseosa que contiene monéxido de
carbono, hidrdgeno y metano, se introduce & contimmacién
en un convertidor de metanol, o sea en un recipiente de
reaccién en el que el monéxido de earbono y el hidrdgeno
se convierten en metanol, por lo menos parcialmente,

En este convertidor, es convenlente trabajar a
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una comersj.én relativamente baja por pasads 6 ciclos
por ejemplo, el 25 al 50% del mondéxido de carbono, se
eonvierte:nn metanol en cada pasada, y en este caso, um
proporcién apreciable de los gases vuelve a introducirse,
generalmente, en el recipiente de reaccién. Al proceder

de este modo, usando el tratamiento repetido, puede

convertirse en metanol pfécticamente todo el monéxido

de carbono., La conversidn puede lleverse a cabo utili=
zando, por ejemplo, un catalizador Qque comprenda éxido
de zinc y un éxido de cromo, y en este caso la conversién
ge lleve a cabe adecuadamente, & unza temperatura de

3002 a 4502¢C,

“ £l producto que abandona el convertidor de
metanol, se Jaa con este cuerpo. Xl empleo de un lawvado
con metanol, proporclions un procedimiento selectivo
pare la eliminacién de gas de deseche y en especial metano,
a 1a vez que se reduce &l minimo la pérdida de monéxido
de carbono e hidrégeno. La solucién de metanol, se pesa
8 contimmacidén a un recipiente en el gue su presién
se reduce a la atmosférica, por cuyo medioc el gas escapa
del metanol gue contiene ume cantidad apreciable de
nemno,%z{ecual se ha introducido en el convertidor de
metanol, desde las primeras etapas de la:reaccién y
parte del cual se he producido en el cozivertidor de
metanol. Lia mezcla gmseoga desprendide de este modo,
Puede empiearae como gé.a combuatible. Parte del metancl
preducido se retira del gistema y se somete a purifica-

cién el resto; se reinyecta en el aparato y se utiliza

para lavar los geases procedentes del convertider de

metenol.



Como variante,el producto que contiene metanol
Y abandonas el convertidor de este cuerpo, se hace pasar |
& un reciplente de captacién mentenido a la presiéd?lpvada.
El metanol liquido de este recipiente se dirige a otro
5. recipiente de captacién, a Presién intermedia, por ejemplo
100 atmésferas. &n este modo de proceder, se desprende
un gas que contiene pequefias cantidades de gases inertes,
Por mjemplo nitrégeno y argon que se han introducido,
inevitablemente, en el gistema, y contliens también propor-
10. ciones apreciables de mondxido de carbono, hidrégeno
Y metano, tiste gas, puede usarse por ejemplo para el
caldeo o para cuslesquiera otros objetos. L1 metanol
del recipiente de captacidén mantenido & presién intermedia,f
Se hace pesar & un recipiente a presién atmosférica, |
15. y el gas producido, que contiene una elevada proporcién
de metano, puede, como ya se ha dicho, reinyecterse en
la primera etape del procedimiento. Parte del metanol
se retira del recipiente de captacién sometido a presién
atmosférica; el resto se reinyecta en el arparato y se
20, utiliza para lavar gases que procedan de la zoma de
s{ntesis del metanol. Este lavado puede realizarse en
cualguier punto adecuado. E1 gms fastante después de
este lavado con metanol, se inyecta de nuevo en el
convertidor de metanol.
25, Aunque la caracteristica de este invento en 1a
que los gases sin reaccionar se lavan con parte del

metanol producido es une particularidaed necesarisa del‘

procedimiento que acaba de describirse, puede emplearse
tanblén en procedimientos modificados. Por ejemplo, el

30. procedimiento podrfa llevarse a cabo de un modo y en unas
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condiciones tales gque la reaccidn inicisl se desarrollara

a temperatura mds elevada, en cuyo caso se forma unma
cantidad de etileno acusadamente 1nferioi'. Incluso en un
procedimiento de esta indole, por tanto, sigue siendo
de valor la caramcter{stica de lavar con algo del metanol
formado, el gas que abandone el convertidor de metanol.,
EJEMPLO, | |
| A uns zona de pirolisis mantenide a una tempe-
ratura de 1,“30090. aproximedamente, se hicieron pasar,
por hora, los mé.teria.les eigt;ientee:
(a) 5,45 toneladas de nafta ligera, de punto de ebulleciém
o superior a 309C, Este material de La_rtid.a era un
producto de destilacién directa de retrdleo druto
del Oriente Medio, bon una temperatura final de desti~-
lacién de 145 a 1509C, ‘
(b) 244,2 moléculas-libra de ox{geno de una pureza de
 99,5%.
(¢) 245,0 moléculas~libra de un gas de combuasitién obtenido
" como a contimuacién se indica que contenia como compo-
napj_:_es principales: 32 - 211 moléeulae-libra; metano
21,7 moléculas-libra. De la zona de pirélisis se
obtuvieron, por hora, 1,086,4 moléculas-libra de
gas, cuyos componentes princirales era: 002, 48,7
moléculas-libra; H,, 436 moléculas-libra; CO, 240
moléculas-libra; 634, 80,6 moléculas—libra; CoH,y
81,9 moléculas-libra; 02}14, 160,9 moléculas~libra.
£l diéxido de carbono se retird de la mezecla gaseosa,
empleando amonfaco acuoso. Las Pequefias cantidades de
hldrocarburos retirados al ﬁ:l.smo tiempo, se separaron
del 1liquido de lavado, y se introdujeron en una corriente
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de g=s combustible que se utilizé para caldear rreviamente
los meterisles a reaccionar. X1 acetileno prdcticamente
puro, se separd empleando amoniaco liquido a una tempera-
tura de =702C, y el gas residual (947,2 moléculas-libra)
contenia a‘n'estas condiciones, como componentes princi-"
pales: H,, 436 moléculas-libra; 00, 240 moléculas-libre;
034; 80 moléculas~libra; O H,, 158,5 moléculas-libra, Ia
Dresidén del gas se aumentd en estzs condiciones a 27
atmésferas y se sometié a la eliminacidn de etileno, por
tratamiento & -208C, con naftas C; - Cge En este proce-
dimiento, se ohtuvieron 150 moléculas-libra de etileno
puro; ademis se separaron pequefias cantidades de hidrégeno
monéxido de carbono y metano, que se afiadieron a la
corriente de gas combustible antes citada. Cada hora se
dejaron salir, de la fase de separacién de etileno, 713,2
moléculas~libra de gas, que tenia como componentes
principealess; Hy, 430 moléculas-libra; CO, 205 moléculas-
libra; OH,, 61 moléoulas-libre, kste gas se dividié en
dos corrientes, una de las cuales se hizo pasar, ein.
elterascién sensible de composicién, al sistema de con-
versién de metanol, mientras que la segunda se llevd

a una zon2 en la que reaccioné en parte. con vapor. sata
segunda corriente se dlvidié en rea.liaad en dos. partes,
una de las cuales se envié directamente a la corriente

de ges combustible; estaba constituida per 130,8
moléculas-libras y tenfs como componentes principeles:
Hz, 79 moléculas-libra; CO, 37 moléculas-libra; 034,

11,6 moléculas-libra. Le parte restante de la segunda
corriente constituida ﬁor 244,5 moléculas-libra y cuyos

componentes principales eran 32’ 147 moléculas-libraj
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co, 70;5 moléculas~libra; 034,- 21,7 moléculas-libra, se
hizo reaccionar con vapor a 4002C. en presencia de un
catalizador que contenia hierrc. Por estos medios, el
monéxido de carbono se convirtid en gran praporcién
por reaccion con vapor, en hidrégeno  junte con diéxido
de carbono, y el gas producido, después de separarel
diéxido de carbono, se utflizé come gas de combustién
en ls primera etapa del procedimiento.

Con nueva referencia &l gas que se diriglid al
sistema de conversién en metanol estaba constituide
por 338 moléculas-libra y contenia; H,, 204 moldculas-
libra; CO, 97,4 moléculas-libra; CH,y 27,7 moléoulas-
livra. Se comprimié @ una presién de 300 atmésferas
¥y se hizo pasar a través de recipientes que contenian
carbén activado, por cuyo medio se retiraron précticamen-
te todos los vapores residuasles de nafta, Kl gas se
afiadié al gas de sintesis del metanol que ya circulabe
en la zona de conversicn en metanol. Lsta mezcla gaseosa
se puso en contacto con un catalizador que contenia
éxidos de zinc y de cromo, mantenido a una temperatura
de 3502-40020, Después de enfriarse, el . producto
se lavé con metenol, y la mezola de gas residual volviéd
e introducirse en la zona de conversidén en metanol.,
kste gas residual contenia alrededor del 24% de metanoc,

‘ &1l metanol empleado en esta etapa para lavar
los gases de salida del convertidor de metanol, se hizo

Pasar & un "recipiente de inflamacién* en el gue se

soltd la pr;aeién. Se produjo un gas q\;.e contenia 32%
en volumen de hidrdgeno, 9% en volumen de monéxido de
carbono y 45% en volumen de metano y se afindié &L gas
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combustible. Parte del metanol del recipiente ultimamente
citado, volvié a introducirse para usarse en el lavador
de metenol antes citado. sl resto del metanol, se retird
del sistema. La cantidad de metanol obtenida erzs de 1,25
5. toneladas por hore, de un liquido que contenia 95% en
peso de metanol.
N OT A
Descrita suficientemente la naturalega del

invento, asi como la manere de realizarlo en la prdetica,
104 debe hacerse constar que las disposiclones anteriormente
indicadas son susceptibles de modificaciones de detalle
en cuanto no alteren su principio fundamental, También
se hace constar que el invento corresponde a una patente
presentada en Inglaterra con fecha 27 de marzo de 1957,
15. ne 9983/57, acbgiéndose por lo tanto & los beneficios que
conceden los Convenios Internacionales en vigoer, siendo
lo que conatituye la esencia del referido invedo y per lo
que se solicita Patente de Invencién por 20 afios en
sspafia: "Procedimiento de produccidn de hidrocarburos
20, 1nsatura&os y metanol"; caracterizdndose por lo sigulentes
12 ,~ Procedimiento de produccidén de hidrocar-
buros 1nsatﬁredos ¥y metanol, caracterizado por comprender
las etapas aiguienteaz_ un hidrocarburo, liquido o gaseoso,
de partide, un gas Que contenga hidrocarburos e hidrégeno,
25, y ox{geno, me someten a reaccién en une o mfs etapas,

de tal modo que se alcance una temperatura superior a

1,2008C, por cuyo medio se consigue, & la vez, el

cracking ¥ la combustién; le reaccidén se conduce en con-

diciones talea/gon tales proporciones de materiales _
30. de partida, qué el yproducto contiene cantidades apreciables
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de acetileno, etileno, metano, hidrdgeno, monéxido de

carbono y didxido de carbone, siendo superior a 1:1 la
relacién volumétrica hidrdégeno:mondéxido de carbonoj
el producto se trata sucesivamente para la eliminacién
5. de diéxido de carbono, acetileno y etileno; el gas
residual, que contiene metano, hidrdgeno y monéxido
de carbono, siendo superier & 1:1 la relacién voluméirica
hidrégeno:mondxido de earbono, se hace passr & un conver—
tidor de metanol, en el que se convierten en este cuerpo,
10. catal{ticamente ¥y en condidiones de temperatura y presién
elevedas, cantidedes apreciables de hidrégeno y monéxido
de earbonoj; el metanol producidq se condensa ¥y, en
parte, se emplea para lavar, sometido & presién elevads,
el gas sin reaccionar que abandona el convertidor de
154 metanol; la solucién de metano en metanol, asf{ obtenida,
se sepera del pistema y me disminuye la presidén a gue
estd scmetido; el metano se desprende junto con otrom
gases disueltos. ,
20 ,- Procedimiento, segin lc especificado en
20. la reivindicacién 18, caracterizado porque el hidrocar—
buro empleado es una fraccidén que hierve entre 302 y 1502C.
y tiene uma densidad del orden de 0,7 -
32,- Procedimiento, segin lo especificado en
1e reivindicacién 18 o 28, caracterizado porque la reac—
25, eién en presencim de oxigeno, se realize o um tenpera~
ture del orden de 11,3002 a 1,5002C,
49 .= Procedimien$o, aeéﬁn lo especificado en
le reivindicacién 38, caracterizado poraue el oxigemo
es prédcticemente puro.
30. 52 .= Procedimiento, segiin lo especificado en
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cuslguiera de las reivindicaciones 12 a 42, caracterizado

porque la reaccién se lleva prdcticamente a cabo & la
presidn atmosférica. _

62,- Procedimiento, segin lo especificado en
cualquiera de lae reivindicaciones 18 a 58, caracterizado
porque la reaccidn con ox{geno Ee aplica en condiciones
tales y con tales materisles de partids, qQue el gas
rroducido tiene una relacién volumétrica hidrdgeno:
monéxido de carbono, de 2:1 aproximadamente.

T2 .~ Procedimiento, segiin 1o especificado en
cualquiera de las reivindicaciones 18 a 68, caracterizado
porque el gas de escape de la reaccién con oxigeno se
limpie de diéxido de carbono por lavado con amoniaco
acuoso.

82 ,~ Procedimiento, segin lo especificado en
cualquiera de las reivindicaciones 18 a 78, caracterizado
porque la megcla de gases después de eliminar el didxido
de carbono se trata con amoniaco liquido, & una tempera-~
tura del orden de -702C. para la separacidn del acetileno.

92,- Procedimiento, segén lo especificado en
cualquiera de las reivindicaciones 1% a 88, carecterizado
porque la mezcla gmseosa, despuds de separar el acetileno
se somete & un aumento de presidnm, con rreferencia del
orden de 30 atﬁésferas, Y a continvacién se elimins el
etileno, por absorcién en u:na mezcla de naftas 35 ¥y 06

mantenida a unma temperatura del orden de -209C,

108 ,~ Procedimiento, segin lo especificado en
cualquiera dé las reivindicaciones 12 a 9%, carscterizado
rorque el gas, después del proceso de separacién del

etileno, se introduce en el convertidor de metanol, junto
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con gas de nueva circulaecién procedente del convertidor.
112,~ Procedimiento, segin lo especificado en
cualguiers de las reivindicaciones 18 a 92, caracterizado
Porque une parte del gas después del proceso de elimina-
cién del etileno, se separa y sme use como gas combustible,

122 ,~ Procedimiento, segin lo especificado en
cuelquiera de las reivindicaciones 12 a 98, caracterizado
porque una parte del gas, después del proceso de elimina-
cién del etileno, me somete & reaccién con vapor, &
una temperatura del orden de 4009 a 5008C, en presencia
de un catalizador que contenga hierro, for cuyo medio
su contenido de monéxido de carbono se convierte en gr;n
rarte en hidrégeno y diéxido de carbono.

132 .= Procedimiento, segun lo especificado en
le reivindicacién 128, caracterizado porque el hidrégeno
producido se reinyecta en ls zona de reaccidén inicial,

1482 ,.- Procedimiento, segin lo especificado
en 1§;nivindicacién 128, caracterizado porqﬁe el hidrdgeno
prodﬁcido se hace pasar al convertidor de metanol, para
aumentar la relacién hidrdgeno:imondxido de carbono.

152 ,~ Procedimiento, segin lo especificado en
cualduiers de las reivindicaciones 12 a 142, caracterizado
porque & la mezcla gaseogs, antes de introducirle en el
convertidor de metanol, se le aumenta la presién hasta el
orden de 200 a 400 etmésferas.

162 ,~ Procedimiento, segin lo especificado en
la reivindicécién 158, caracterizado porque la mezclsa

gaseosa, después de aumentar su presién hasta el orden
de 200 a 400 atmdsferas, se hace pasar a través de

recipientes con carbdn activado, para fetirar cualesquiera
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vapores de nafta que puede haberse arrastrado.

172 .~ Procedimiento, segin lo especificado en
las reivindicaciones 18 a 168, caracterizado porgue el
convertidor de metanol se hace funcionar en ungs condieio-
nes de conversién de 25 a 50% del monéxido de carbono,
volviendo & reinyectarse en el converitidor de metanol
una parte apreciable de los gases no reaccionzdos.

182 ,~ Procedimiento, segdin lo especificado en
le reivindicacién 178, caracterizado por emplearse un
catalizador que contiene éxido de zine y un éxido de cromo.?

192 .~ Procedimiento, megin lo especificado en 1a '
reivindicacidn 17 o 182,caracterizado porque la conversién ;
ge realliza a una temperatura de 3002 a 4502C,

202 ,~ Procedimiento, segin lo especificado en
cualquiera de las reivindicaciones 1% a 198, caracterizado
porque los gases que abandonan el convertidor de metanol
se lavan con este cuerpo por cuyo procedimiento se disuel=-
ve el metano en dichos gases contenido.

212,~ Procedimiento, segin lo especificado en
la reivindicacién 208, caracterizado porque la solucién
en metanol se hace pasar & un recipiente en el gque la
presién se disminuye prédcticamente hasta la presién
atmosférica, por cuyo medio se pone en libertad el
metano disuelto.

229 ,~ Procedimiento, segin lo especificado en
cualquiera de las reivindicaciones 12 & 208, caracterigado
porque la solucidn en metanol se hace pasar & un recipientek
mantenido & una presidén intermedia del orden de 100

atméosferas, y el gas liberado se utiliza como gas combusti-

ble.
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23%,~ Procedimiento, segin lo especificado en
la reivindicécién 228, caracterizado porque la solucidn
en metanol del recipiente mantenido a presidn intermedis,
se hace pasar a un reciplente a la presidn atmosférica;
el gas desprendido, que contiene una elevada proporcién
de metano, vuelve a introducirse en la primera etapa del
Pprocedimiento,

248 ,~ Procedimiento, segin lo especificado
en la reivindicacidn 212 o 238, caracterizado pordue
parte del metanol se retira, mientras que el resto se
introduce de muevo en el aparato ¥y se utiliza pare lavar
los geses que salen del convertidor de metanol.

2592 ,~ Procedimiento de produccién de hidrocar—
buros insatufados Y metanol; tal y como queds =sustancial-
mente descrito en la presente memorie que consta de

dieciseis hojas eécritas e méquipne por uns sola care,
3 ™, -

‘. Maaria, 1 MAR. 1958
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