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: Este invenxo se reflere a un catalizador
;'”‘  perfeecionado y, mas especialmente a uﬁcatalizador impreg
' nado en un nucleo, para la preparacién de 6xido de etlleno,
Ty e & un procedimlento pare le obtencidn de 6xido de etileno

B . utilizando el menclonado oatallzador perfeoclonado.-
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En la ox1dac16n directa del etileno me-,

ﬂ:.ante aJ.re, pers obtener éxido de et:.leno, se han emplea_

’do catallzadores que contenian plata, con buen éx1to, en
. escala comercial, Estos catalizadores, en general consisg=

‘ten en un‘soporte para los mismos provisto de un revesti;‘

miento, & su alrededor, de pequefias particulas de plata

metélica. Uno de los inconvenientes de estos catalizado--

'res de revestimiento, es la propiedad relativamente de-if
~bil de coexidn de las particulas de plata, y la adheren-»"‘

~cia relatlvamente débil entre el revestimlento de plata

¥y el soporte del catalizador. Durante un prolongado pe-

riodo de actuacibn, estas debilidades se manifiesten por

la pérdida de una parte de la capa de plata a causa del
roce, ¥ por consiguiente, se presenta una reduccién en |

:~,la actividad del catalizador,.

Con anterior1dad, se ha intentado sujetar

més enérgicamente la capa de catalizador al soporte del

'mismo, yrlas pruebas han acusado una eficienﬁa reducida

del cataiizador. La impregnacién del material cataliza~

‘doren los poros del soporte del mismo, d4 por resulta-

do un catalizador de resistencia mée elevada, en el que
la pérdida de plata por roce es relativamente baja. Sin

embargo, la selectividad de catalizadores impregnados,

 es generalmente inferiqr.a‘la de éatalizadores revesti~

dose . _ _
Por tanto, un ob;eto importante de es-

te 1nvento, es proporcionar un catallzador impregnado,

,perfecclonado, para la,obtencién de 4xido de etileno,
que presente eficiencias:aproximadamente tan buenas co-

' mo las de los catalizadores revestidos, o mejores ain.
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Otro objeto de este invento es propor01onar

un Catallzador impregnado, perfecclonado, provisto de un

nucleo menos poroso que el soporte restante del catali-

“‘,zador.

Otro obaeto es proporeionar un catalizador f

impregnado, perfeccmonado, que comprenda una capa o rew
ﬁ;vestimiento poroso sujeto a una superficie no—porosa en
T‘el que el material oonstituxivo del catallzador 1mpreg- 

" nado 80 dlstribuye practlcamente en el revestimiento po‘

rosos
Otro objeto 8s propor01onar un procealmlenr
to perfe001onado para obtener dxido de etileno mediante‘

la oxidacibn del etileno, empleando un catalizador 1m-'

| pregnado, perfecclonado.

Otros objetos, caracteristicas y ventaaas de

~este invento, resultarin evidentes de la descr1p01on deta

llada siguiente de un tipo del miesmo, considerada en com

binacibn con el dibujo, en el que
la Gnica figura es una vista en corte $rans-

versal de un catalizador 1mpregnado ‘en donde se indican

- las caracteristicas y principios de este 1nvento.‘

Log objetos anxeriores se_consiguen en este

-invento,utilizando como soporte del cataliZador una cepa

o revestimiento poroso, sujeta a une superficie no-porosa,

0 prégticamente, impermeable para los gases. Con preferen

~cila, el soporte del catalizador es un soporte compuesto

que comprende le combinacidn de una estructura de micleo

relatiVamente no-porosa o de porosidad reducida’de'forma

- particulada,y & una capa porosa‘periféricé de pequefias par

ticulas separadas, sujeta a dicho nicleo. Despues de
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la impregnacién del soporte compuesto del catalizador,
el material catallzador 1mpregnado tenderé a distri-
“jbuirse en la capa porosa exterlor, con una. 1mpregna-
¢cidn pequena o practlcamente nula del nicleo menos‘f'
: 5;"  Porosoe Consiguientemente, un soporte oompuesto de
B ‘{catallzador 10, con los prineiploa de este invento
kfaooplados, puede comprender un margen poroso 0. exte- ”
5rior lz,adecuadamente sujeto a una superficie relati:
vamente impermeable para los gases, tal como la super
‘ld. ‘   ;ficie practicamente no-porosa 14 de uns estructura de
R nﬁoleo.v' S o oL ‘bf
 . _ »,  De acuerdo con este 1nvento, la estructu':'f
:_ra de adcleo poroso 14, puede comprender uno o més nﬁji.f
' vlcleos oonéentricamente dispuestos, preflrléndose un o
150 : nﬁcleo dnico tal como se representa en gste caso.
- - La estructura de mficleo 14 de ésté’invenr_
;:to, comprende un material refractario de porosidad re- -
ducida, con preferencia particulas de alﬁmina trabadas 
o fundidas para obtener una gran dengidad y une mase
20, de baja porosidad dotada de una, supérficie:prééticameh.'”
o . te no-porosa o impermeable al gas. Pueden tamblén usar°
se otros materiales tales como el carburo de silicio
0 la magnesia o cualquier combinacién de los mismos,
a condicibn de que el material citado sea quimicamen
25. . te compatible con el material catalizador. El micleo
14 puede ser de cualquier forma adecuada, por egemplo
un nﬁcleo de forma esférica, tal como se representa,”
" es el preferldo“
El margen exterlor 12 del soporte 10 del

300 catallzador, comprende una capa 0 revestlmiento de




N partibulas de-sostén, sujeta a la superficie-no~porosa
‘ de la estructura 14 del nicleo. Las“particulas de gos-
'tén utllizadas en el sostén 0 soporte del catallzador |
compuesto, deben ser de un material que pueda producir'
5q:_,- ‘se en forma de particulas de tamafio fino. Al aplicarse":
| vsobre la superficie no-porosa de la estructura 14 del:
nicleo, no debe apelmazarse exceslvamente; con objeto
a'de proporcionar un margen exterior suflclentemente poro .
_ ‘ Aso que permita que un gas circule répidamente a su tr&—é
»ﬂlo;lj ivés. Ha de estar dotado de las propiedades adhesivas y
'<¥icohesivas neeesarias para comunicar una elevada resis-
,tencia mecénica al margen exterior. ' A‘
Entre los materiales que pr0porclonan Te-
R /vestimlentos excelentes sobre la estructura del nucleo,
',‘iS;R.wA ;figuran le sillce, los sillcatos, tales como la perlita,'
) la alumina, 1a magnesza ¥ otroa éxidos metélicos anélo- ‘
‘~gos 0 combinaciones de los mismos, prefiriéndose las par :
" tioulas de siliceo_ | R .

o v Debe tenerse presenxe que aunque el sosten o
20, ‘: compuesto ‘del catalizador de este inyenmo, contiene dos
| “o més cuerpos . componentes,kes oompletamente p051ble que‘

“la estructura del nﬁcleo y el margen exterior tengan la

';misma composicién quimica, aunque con propiedades fisi~i'“4
'cas distintas, especialmente con respecto a la porosﬁ»

25,’ ~ dade. Esto constituye una diatinci6n con respeoto al ma

© terial de soporte de los catalizadores de un solo com-f~. “i
;ponenxe de la técnica anterior, dotado de caraoteristi
cas uniformes quimicas y fisicas, en toda su masa. -

El grado de porosidad en el mérgen'exferibf,:

300 ‘ puedé gser de 15 a 40% aproximadamente,fcon preférenoia,
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alrededor de 20 & 30% y preferentemente entre 25% y 30%
aproximadamente. Comunmente, én 'lkalea‘cructura del micleé,
es conveniente une porosidad inferior & un 10%, y para ol
me;or funcionamiento, 88 prefiere una porosidad de O%
_ El espesor del margen exterlor puede varlar
entfe'0,8 mme y 12,7 mme Un espesor comprendido entre
1,59 y 6,35 mum. es convenienﬁe,.prefiriéndose el espesor
comprendido entre 1,59 mn. y 3,18 mm,

-Leg, impregnacién del soporte compuesto de

'?catallzador, dé por resultedo un catalizador 1mpregnado,_

Aperf9001onado, dotado de una diatribucién perfeccionada _7
- de1 material oatalizador en el mismo. En el interior del |
“nucleo de porosidad reducida, no existe penetracién o |
Q“es muy reduoida. El resultado es un catallzador con nﬁ-].:
‘oleo 1mpregnado, prov1sto de un nicleo de porosidad re- ’_;'
'_‘duoida y ligera penetraci6n del catalizador, y un mar- -

uben exterior de por031dad elevada v de gran penetracién .

"Una ventaja prinoipal derivada del empleo

Vfdel soporte compuesto de catalizador de este invento es o
la poslbilidad de emplear una cantidad 1nfer10r de na- »
f terial catalizador impregnado, sin sacrificar los bena- ;_v-;f

V‘ficios de eficiencia o dwraclén del. catalizador. Por

ejemplo,‘en el caso de un oatalizador para la obtencién

_de 6xido de etileno, el poreentaae ponderal de oonten;—

" do de plata en el catalizador con nlidleo impregnado a -

que este invento se refiere,.puede variar entre alredef”

‘aor del 5% y el‘ls% aprokimédaménté,siehdo préferible ;
'el comprendido entre 8% ¥ 14%, Los rendlmlentos 6ptimos§'”

" ge obtienen cuando la constante con respecto a la plata.'f,
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~v-lizador impregnado, debe encontrarse,préctlcamente, enr»
ﬁel margen exterior 12. Sin embargo, se. obtienen resul—‘,"
tados satisfactorios ol en el nucleo 14 existe wne li-"

" gere penetracién de material catalizador, en cantida—'
‘des de hasta el lOA del encontrado en el soporte de

_catalizador restanteo

1nerse presente que estos ejemplos flguran en relacién

- eon la preparacién de 6x1do de etlleno, para fines acla s
- ratorlos solamente, y no se trata de que oonstituyan B

‘- un limite del alcance del invento« :

’:FJEMPLO - 80porte compuesto de catalizador preparado

"cleo de alﬁmlna no porosoo El soporte mide 4, 76 ‘mm. del
;nﬁ°1e° interior, 1 59 mm. del margén exterlor y Ty 94 mm° *4

- 265588

es del orden de 9% a 12%.

Como anxes ge indicé, con preferencia, el

material catallzador impregnado existente en el cata~

_ El 50porte de catalizador de este 1nvento,
puede prepararse revistlendo mediante pulverlzaclén el
ndcleo de baja porosidad, con material de por031dad
elevada, secando y tostando. Sin embargo, gl s=e desea,
pueden emplearse otros medios adecuadog de fabricaciono

| . Para 1ndlcar més ain la naturaleza de es—
te 1nvento, figuran a continuaoién eJemplos de procedi
mientos tipicos, en 1os que las partes y porcentajes

son ponderales, salvo indlcacl6n eh contrario. Debe te

rev1stiendo particulas de alumlna en un nﬁ-'-

' de dlémetro exterlor. Este soporte compuesto de catali-

zador tiene las propiedades fisloas 91guientesz
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Extensién superficial de cubierta porosa

Porosidad cubierta exterior

Porosidad, estructura del nﬁcleo

Distrlbuoién de los poros, por tamaﬁos, en la

cublerta exterior

>70 micrones o ﬁ,lk'lﬁ lﬁ 6% ~.

’ 60-70  ," et .2:'4%’.
so-60  H . of

50 0 2,38
s

3100 0 9,58
R

61 W _aug

Total .. 100,0%

‘por adsorcién de nitrégeno .j‘ e <l 124/8s

El soporte de oatalizador compuesto se ig'

vpregna en una o més 0peraciones de 1mpregnac16n, cada

una de 1as cuales comprende tres fases (1) impregnacién

~del portador en una soluclén acuosa de sal de plata,

- (2) secado de-las esferas tratadas, (3) activacién del

soporte secado 1mpregnado.

‘A. Impreggacién | - J"f L;}U

Las esferas de soporte del catalizador ge

,:/calientan a 10090. y luego e sumergen en una solucién
vlacuosa al 55% de lactato de plata, prev1amente calenta
" da a 908G, Después de un periodo de sumersién de 15 mi—

;jnutos, las esferas se secan ° escurren con mezclado pe

,jriédico durante un 1apso de 15 minutos-;,f

-
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s B. Secado.

515-18 horas e una temperatura de 6090. i

: C..Activaclén.‘ 

'7; poroso para el catalizador.

Las esferas escurridas se colocan en. una

- cesta de alambre de acero 1naxidable ¥ se ‘secan durante;zjf’

'no o estufa previamente calentado a 7090. y se calien~:?ikmp

;'tan lentamente -durante un periodo de 3 horas con un-

aumento de temperatura de aprox1madamente 6090. por ho-';
re~ & una temperatura méxima de 25090. v luego se con-

servan a esta temperatura durante una hora. Después de?

""enfriar a 10090., ge realizan nuevos ciclos de impreg-

nacibn como antes ge indica, excepto que el tiempo de

"imprégnacién ) empapado de las esferas en 1a soluclén

de lactato de plata, se reduce as mlnutos para las im

- pregnaciones sucesivase

El soporte compuesto de catalizador, acti

:_. vado e impregnado, se emsaya en condiciones 1dénticas,:t{:'

con (a) un catallzador revestldo & mano, y (b) un cata—if

“lizador impregnado prov1sto de un soporte homogeneo y

El reaetor de ensayo, es un tubo de reac-

'av016n de acero inoxidable de 22,1 s “de diémetro 1n£e—".

" rior ¥ 15294 cm. ‘de largo, con un liquldo de intercam~"

bio de calor (tetralin) que puede calentarse exterior~

nente con alambres electricamente caldeados. Aproximaw

'damente, 20 32 cm. del tbo de - reaccién se prolongan
'mas allé de los extremos de la envoltura. En la parte

1nferior del tubo de reacclén y hasta una, altura pro-f»ﬂ.'i

longada, 15 24 cm. al 1nter10r de la parte de envoltura f':

Las esferas secadas 86 coloca.n en un hor—- )
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de 7 ' 94 umn. de dlémetro que se cubren con una capa de ma@;“

"'fter¢al catallzador correspondlente a 75 cm. de longltud'ﬁ

bfva a 24490. y se - admlte a su traves una mezcla de gases,\;;iﬁ
a razon de 186 lltros/hora. El ana1151s del gas 1ntrodu /

4fﬂ*cldo es el 51gu1ente: v;i"ﬁ[r~ ff;,;-

T .77 'BEtileno. - 5,0%
S i . EBteno! .“g;;: 0,5% .

' _madamente, 25 partes por millon de 1nh1b1dor, oloruro de

 eti1eno, Junto con el gas de allmentaclon. Luego, se agre_ff:ﬁ

“4jfde etileno.-'“”ugg . «vf'h

Activided del catallzador 1mpregnado con respecto al ca_**'

"tallzador revestido-

- Catalizador reves—;'”  S T B S
Co - tido e meno. .,;" l4.04,v;"'io,7o 70,0 T 0ud
©- " cleo,impregnado (nd

cleo’de baja por051 T N B
- dad). . : 11.54 - 0.72_ . 70.8 Desprecialle §
‘Catalizador impreg—»' 9,89 . 0.19 - 64.5 Desprecﬂﬂﬂé

nado(soporte de ca- 14.83" 0.51 Tle4  -m

© talizador homogéneo 18,05 - 0,19 " : 75.9 o - g
_de porosidad elevads) . - o - D -

S 285 @ 8 8

del mlsmo, se. colocan esferas de soporte del eatallzador”

”,del tubo de reacoion. El resto de éste, se llena con so- gf‘

fifportes de catallzador, La temperatura del reactor 80 ele, §f$2

'Oxigeno L 64,08 ;n;ﬁ;‘
‘Nitroseno i «Resto;;r

«”Durante la prlmera hora de. operaclon, se anaden aproxlm f; {;4

gan aproximadamente, 6 partes por mlllén de 1nh1bidor.;;“"

‘Se obtienen las cantldades indlcadas de 6xido

AV m A B L A I

% de plata % de &xido % de se- % de fro Eg‘
en el catg de etileno lectivi~ tamiento -

lizedor, = = =- dad. - del cata
R e . - lizador”

Catallzador con nu-j ST T e ,:j‘
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nﬁoleo impregnado de esteﬂlnvento,

que pueden reallzarse meaoras en el resultado de los"

].fll" " 28 5 5 8 8
o De los resultados anterlores ae observa :
que el catalizador con nucleo, 1mpregnado, a que este‘A
invento, se reflere, combina la elevada seleotividad
del catalizador revestldo y la resistencia al frota—'
mlento del catallzador 1mpregnado, sin los 1nconvenien f"

tes inherentes de los mlsmoe. Debe observarse que para

concentraciones anélogas de plata, el catalizador a6

mostré una activ1-.ﬁf;t

laci6n con un catalizador de nucleo 1mpregnado, para la ﬁ
preparacién de oxido de etileno, debe tenerse presente
que no g€ trata de limltar este 1nvento al mismo. lmsl-iga
princlpios de’ este invento, son susceptlbles de aplica -
cién oon otros oatallzadores de nﬁcleo, impregnados, B

para la preparaclén de productos distintes del 6xidol~-}

de etileno.

De la descrlpcién anterior se observara

catallzadores impregnados, con un soporte compuesto,, 5‘
dotado de un nﬁcleo de ba;a porosidad, ¥y un margen ex
terlor de por031dad relativamente elevada. Por la compi"
binacidn’ de llmitar 1a composiclén een¢e91mal del ma-f;hj
terial catallzador en la estructura'del nﬁcleo, a una
proporclén de aproximadamente 10% de la del margen ex-i
terior, y de proporeionar el espesor de este margen

‘entre 0,79 y 12 7 mm., pueden obtenerse efectos cata~

liticos 6ptimOSo




| Sekcomprenderé que gin sébararée dél.esﬁi—d‘ﬁ
- ritu y alcance de’ este invento, pueden introducirse en f
el mismo dlversas modlficaclones y varlaciones. -

oo .- . Eomoacoo oL

.. .- De- ';w»~¢_ﬁ' ‘ Descrita suflclentemente la’ naturaleza del-

- o invento, asi como la manera de reallzarlo en la practl-
§l~f1 f’";ic',i ’~* ca, debe hacerse eonstar que las disp031ciones anterlar;m
1 ;,'?;, lﬁjf;i mente indicadas son susceptibles de modifica01ones der;i/;;j'
o detalle en cuanto no alteren su prlnclplo fundamental.l'”i
'"JO.CTV Tamblén se hace constar que el invento se reflere a unaiffn'ﬁ

Sollcitud de Patente presentada en Norteamérica, con fe

.

f_oha 24 de marzo de 1. 960 nQ Ser. 17 430 acogiéndose;
por le tanto, a los beneflcios que conceden los conve-f

nios internacionales en vigor, y siendo lo que consti—iw

tuye la esencia del referido invento y por Lo que ‘se. so,“

licita Patente de InvenclénAporVQO aﬁos en Espaﬁa(i"Per.

feccionamientos en catalizadores"' caraoterlaéndose por“w4 i

lo aiguiente.

';;.'- 15 - Perfecoionamlentos en - catallzadores,

'fi;ZQ;"‘ caracterizados por un. soporte partlculado para los mls~'""
L “2j mos, que oomprende un revestimiento poroso en combina~

ci6n con una superf101e no-porosa, el revestimlento po"

".,roso citado esta sujeto a la superflcie no-porosa men*~

Tl T f' 5;c1onada._,'ﬁf,',;?’“

'T:ﬂj;ilfgg;'j{gff ;."1{ :.jT' 23 - Perfecclonamlentos, caracterizados I_faww

por un soporte compuesto para los mlsmos, de fonma par

tlculada, que comprende un nucleo y un margen exterlorfg”"
‘: en- rela016n de yuxtanosicién con aquél' ‘el micleo- Cit&r e
do tiene una porosldad relatlvamente baaa con’ respectoi":

30, & dicho margen exterior.
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. ci6n 2!, caracterizados porque el espesor del matgen—ﬁ'

V-citado exterior esté comprendido entre 0, 80 y 12,7 mm.

‘5; cionado margen exterlor.

] estructura nuclear ¥ de un margen exterlor adyacente a

3

a 2853¢

35 - Perfecclonamientos, segun relvindicar |

. 45 - Perfeccionamientos, segﬁn reivindica )
c16n 25, caracterlzados porque el nﬁcleo comprende alﬁy;;
mina y el margen exterior la contiene tamblén. -

53 - Perfeocionamientos, caracterizados
por un oatalizador compuesto que oontiene ‘una estructu ;ai
ra nuclear y un margen exterior adyacente a la misma,:f
la estruotura nuclear eontiene por lo menos un nﬁcleo ~
dotado de una porosidad relativamenﬁe baaa con respec-

to al margen exterior menoionado.(i:f_

”‘“tsa - Perfeoclonamlentos, earacterlzados POT

A.~)/ .-

un soporte compuesto de- eatalizador que eontiene una es—

‘—‘./

tructura nuclear y un margen exterlor adyacente a la -

misma, la estructura nuclear esta constituida por una .

serie de nucleos ooncentricamente dispuestos, dotados e

de una por051dad relatlvamente baga con respecto al men ;i, 

la misma, la dlstrlbucl6n de catallzador impregnado en
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:_ cién 82, oaracterizados porque el espesor del margen

" est4 constitufda por alﬁmlna ¥ el margen exterior esta

) "ﬁéciéh 7é caracterlzados porque 1a comp051016n cente-%f

U-’;‘;"A"M-W» 26 55 8 8

exterior citado esté comprendldo entre 0, 80 y 12,7’mm

"f' . 105 - Perfeccionamientos, ‘seglin re1v1nd10a U

cibn 8a, caracterizados porque la estructura nuclear .’

compuesto de este material.,;. o “ﬁa o f-“

llﬂ - Perfecclonamientos, segun relv1ndi-
cacién 8Q caracterlzados porque dlcha estructura nu-‘
clear contiene por lo menos un nucleo.rrf:;;.  7Tf A ;ﬁ;”' 7
, .> i 129 ; Perfeccionamlentos, éegun reivindi-‘ Ep
oacién 89 caracterizados porque dlcha estructura nu—f7ﬂy

clear contiene una serie de nucleos ooncéntricamente

dlspuestos."' xM i‘.”-ﬁ;1¥~ - *j7‘ ) 'J." f‘]- e

138 ~ Perfeccionamientos, segin reiv1ndi~,-

“.simal’ de material catalizador en la estructura nuclear
~es de una proporclén de hasta el 10% del que figura en
el margen exterior. o B S ;

148 - Perf3001onamienmos;ysegﬁn relvindi—;

oacl6n 135 oaracterlzados porque elimaterial cataliza

dor 01tado contlene plata.' L ; ,
a, v 155 - Procedimlento ‘para la preparacién _
de 6xido de etileno caracterlzado porque se ox1da eti----”

leno con oxigeno molecular, a una temperatura del orden,+’ ’t




163 - Perfeccionamientos, segﬁn relvindi-

f—fcacién 79 caracterizados porque el porcentage ponderal

” ¢7de material catalizador en el catalizador 1mnregnado,'

ﬁ_fes de una proporolén comprendida entre el 3% Y el 30%f

»;;§i¢§; f ;”_aprox1madamentee , S .
e : ‘ 179 - Perfec01onamlentos, segun re1v1nd1—:
f“;”;f f““. ,caoién 15, earaoterizados porque ‘el espesor del reves
‘f“’timienxo poroso estd comprendldo entre O ,80 y 12 7me.i

188 - Perfeecionamientos, segﬁn re1vindi~u

_10.'. ' caclén 15 caracterizadoa porque la porosidad del menfxfw 
“.Mcionado revestimlento poroso esta comprendlda entre 15%

y 40% aproximadamenteo_'

o }: ‘f:_, N 199 - Perfeccionamientos, segun relvindi-.ﬁ

" {i_ ".w.<'icaci6n 25, caraoterizados porque la porosidad del nu-

'7*15;MA2‘N;c1eo mencionado es inferlor al 10% aproximadamenteo

: o 205 - Perfeccionamienros en catalizadores,~vw
) 5*Qtal y como queda sustan01almente desorito e ilustrado
_en los dibuaos de la presente Memoria. . .;ﬂjA~ 5°i,.,,**

qulnce hojas es-“,

ﬁ/ii"
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