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HMEMORIA DESCRIFTIVA
que. 8¢ presenta para unir a la soliciﬁud
de
PATENTR DE INVENCION
formulada ¢l 24 de Noviembre de 1961, con el INo 272.3%02

en

t > .
- ESP2PATA

‘por VGINTE afios

i} nombfe de UNIVER3AL OIL PRODUCTS COMEANY, entidad norte-
‘americana, establecida en %0 Alzonquin Road, Des Rlaines,
Illinois, Bstalos Unidos de américa, por:

U PROSERTSITITO PARA CONVEATIR SULFURO DS 1~r}:mzoc;m-ro EN

AZUFRE LIBRB!

%

Esta invencidn se rofiere a un procedimiento para pro-
ducir azufre a partir de gulfuro de hidrdgeno, y, en particu-—
lar, ge¢ refiere a un procedimiento para oxidar sulfuro de'
hidréeeno en una colucidn especifica y empleando un catali-
zador easpecifico.

El sulfurc de hidrdgeno es un material comin disponi—
ble a partir de muchas fuentbes. Muy frecuentemente,_solamen—
te es dﬁii'ouando es convertido en algﬁn otro material tal

P

como azufre o dcido sulfdrico. Sin embargo, la recuperacidn
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de sulfuro de hidrdgeno con el fin de btransformarlo, es con
frecuencia dificil, Por ejemélo, zn el refinado de petrdleo,
8¢ preduce sulfuro de hidrégeno en grandes cantidades como
un cenbaninanie indeseable mezclado con grandes cantidades
de otro material. Frecuenbemente, el sulfuro de hidrdgeno
que se pro&uoe ns29 8 la atmdefera couo wl materinl de dese-
cho, ye que ¢l cosbo de =zu recuperacidn no estd compensado
con el valor Jel producho rccuperalo. En las freas pobladas
el deshacerze del sulfuro de hidrdgeno en la atmbsfera, re—
presenta wia incomodidad y, en estos casos, dehcn emplearse

’ N v & .
ctodoe de rebugeracidn caros-aun cusndo no estén econbmi-
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camente justificados,

pe

En z2lzunos casos debe eliwinarse el sulfuro d¢ hidrd-
geno de diversas corrientez de procesos, con ¢l fin de evi-
tar la cointaminacién de estas corrientes. Tor e¢jelaplo,y la
prescncia de compuestos.dc azufre en la gasolinaves perjudi-

J
cial depido a que posee el efecto de rebajar el ndmero de oc~-
Tano y provocar =1 que la gasolina sea corrosiva, inestable
¥y 2gria. Bn algunaes corrienbes de proceso, debe clininarse
| eno para evitar au efecto verjudicial

el sulfuro de higrd

)]

sobre los catalizadores empleados a continuacidii. Por ejem—
plo, en el reformado catalftico de wia fraccién de gasolina,
se realiza una nzta produceidn de hidréseno la cual es por
lo menos parcialmsente recirculada hasta la zona de retormado
pdra saturar el material olefinico y para cvitar la carboni-
zacidén del catalizador. He conveniente para las cbrrienﬁes
recicladaé,que contienen hidrdgeno, €l que contengan tan
pequefia ‘cantidad de sulfuro de hidrdgeno como sea posible,
para evitar con cllo &u efecto indeseable sobre el cabali~

zador. Por lo tanto, es necesario con frecuencia y siempre
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convenicnte, eliminar sulfuro de hidrégenc de éstas y simi-

lares corrientes. Ta presente invencidn proporcions unos me-

Gios para recuperar el azufre valioso del sulfuro de hidrd—
eno y, ademds, proporcioita ‘unos msdios eficaces y econbui-

05 para climinar cl sulfuro de nidrdégeno de otro material,
aln cuando esté presente en concentraciones relabtivamernte
bajas, ‘

‘ "De acuerdo con la nregente invenciéh, el sulfuro de
hidrfgeno se convierte en azufre elemental haciendo reaccio-
nar el sulfuro de hidrdégeno con oxigenc, en una solucidn de
un compuesto H&trogena&o bdsico, en presencia de un catali-
zador de¢ ftalocianina mebdlica.

Una caracteristica esencial de la presente invencidn
es que ¢l disolvente utilizado para formar la mezcla de reac-
cidn debe ser un compuesto nitrogenado. Cuando se utiliza un
disolvente gmoniacal para forumar la nezcla de reaceidn, el
sulfuro estard en Yorma de suliuro de amonio o de una mez—v
dla en equiiibrio de sulfuro aménico y sulfuro de¢ hidrdgeno.
Se ha encontrado que, ubtilizando el compuesto nitrosenado
para formar la wezcla de reaccilbn, produce azufre al oxidar
de acuerdo coin la presente invencidn. En contraste con esto,
han fracasado los inbentos para recuperar azufre libre cuan-
do se emgiean soluciones acuosas de hidrdxido sédio6 0 hi-
drbxido potdsico para formar la mezcla de reaccidn.

Ctra caracterlstica esencial d¢ la presente invencidn
es el emoleo de un catalizador de ftalocianina metdlica pa-
ra cfectuhr la conversién del sulfuro de hidrézeno o aulfuro
aménico % azufre libre. Como serd ilustrado por losvejemplos
de la memoria presente, el catalizador compuesto en su toba—

lidad por ftalocianina, es espccialmente eficaz pare conse-—
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guir la deseada oxidacidn para formar azufre libre., Qtra im-
portante ventaja del catalizador de ftalocianina uetdlica es
que este catalizador es estable bajo las condiciones emplea—

das en la etapa de oxidacidn. Eato estd en contraste con el

-

emﬁieo de otros catalizadares, los cuales o no son eficaces
para prodﬁcir azufre libre o se descompondrin durante la
reaccibn y, de esba manera, voseersn una vida dtil y activa
muy corta.

Tos catalizadores de ftalocianina metélica preferidos
en particulsr para su empleo en el procédimiento de la pree-
sente invencign, incluyen la ftalocianina de cobalto y la
ftaloclaning de vaﬂadib. Otras fbalocisninas metdlicas uti-
lizables incluyen ftalocianina de hierro, ftalocianina de
niquel, ftalocianina de cobre, ftalocianina de molibdeno,
ftalocianina de mmanganeso, ftalocianina de tungsteno y fta—

locianina de cromo. Bn la mayor parte de los casos se pre-

]
- fiere un derivado de la ftalocianina metdlica. Un derivas—

do particularmente preferido es el derivado Sulfbnaﬁoa De
esta manera, ¢l sulfonato de ftalocianinarde cobalto es un
catalizador de ftalocianina especialmente preferido para su
empleo en el presentc procedimiento. Un bal catalizador estd
disponible comercialmente y comprende disulfonato de ftulo-
cianira 4¢ cobalto, y contiens tbambién monosulfonato de fto—
locianina de cobalto. Otro c¢atalizador preferido comprende
trisulfonato de ftalocianina de cobalto. Todavia otro cata-
lizador preferido comprende sulfonato de ftalocianina de va~

nadio. Befos compuestos pucden ser obtenidos a partir de
Yy * .

cualguier fuente adecuada, 0 pueden ser preparados de cual-
, P

guier manera adecuada como, por ejemplo, por reaccidn de la

ftalocianina de vanadio o cobalto con dcido sulfdrico fumeri—

.
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te de 25 a 507, Aunque se ?refieren logs derivados del 4cido
sulfénico, se cntiende que pueden zer empleados otros deri~
vados adecvados. Los obros derivados incluyen en particular

- . ‘
el de;ivado carboxilado qﬁé puede prenararse, Por ejemploy
por 1la sceidn de Acido tricloroacdtico sobre la fhalociani-
na metdlica o por accidn de fosgeno y cloruro de alwiinio.
En la Gltima reaccidn se forma el cloruro &cido y puede ser
convertidn en el derivado carboxilado deseado por hidrélisis
corriente. 3¢ entiende que los diferentes catalizadoreélno
son neceaariayente iguales en eficaciae.

Bn una realizacién de la invencidn, cl catalisador se
utiliza como una solucidn en ¢l disolvente de compuesto ni-
trogenalo. Fn otra fealizacién, el catalizaaor se conponhe
con w goporte adsorvente, tal couwo carbén activo, silice,
alﬁmina, bxido de circonid, tierra de infusoriogy bauxlta,
tierra de dgatomeas u obres éoportes orgdrnicos naturales o

sintéticos:ds g¢levada porosidad y relativasente inertes.

- Pueden ger cupleados cualesquiera. medios adecuados para la

composicidn del catalizador con el soporbe, incluyendo la
impregnacidn del soporte por inmersidn en una solucidn del
catalizador y secado suvsizuiente. Somo es natural, es eseh—
cial que el sccado u obros medios activadores empleados, lo
sean bajo condiciones Que no destruyan la navuraleza catali-
tica del coupuesto, o ¢l catalizador mismo.,

Las soluclones de compuestos bdsicos nitrogenados em—
pleadag gn el presente procedimiento, sol goluciones de ami-

14

nas o amoniucales, en las que el disolvente puede ser acuo-~

so, alcoh$lico, u otro disolvente orgdnico adecuado. Las so-

luciones de amina puedin comprender aminas primarias, secwi-

darias © terciarias incluyendo, por ejemplo, metil amina,
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etil aminam, yropil amina, o butil amina, dimetil amino, die—
til amire, dipropil amina, o dibutil amino, trimetil anina,
trietil aniua, o tripropil amina, alcanolaminas que inclu-—
yen por ¢jeuiplo, etanol aTina, propanolaminag, bubanolamina

y diketenolamina, aninas heterociclicas que incluyen, por

ejerplo, piridina, pirrolidina, alcoailpiridinas, alcohil-

pirrolidinas, piperidina y semejantes., Cuando se emblea el

catallzador especifico y las soluciones especificas de esta

invencidn, se recupera azufre elemental del procedimiento

‘con muy Pegquefia produccidn de compuestos de azufre indesea-—

bles tales como tiOSulfatos,.sulfatos, sulfitos, tiofenos o
mercaptanos, f el azufre.se recoge como una fase sdlida, la
cual eg fdcilmente separada de la solucidn.

 Mambién estd dentro del alcance de esta invencidn, el
ewvlear dlsolventes secundarios distintos de los mencionados
enn lo= cjemplos’que siguen a continuacidén. Bl empleo de un
disolvente'éecundario péreoe efectuar un contacto estrecho
del catalizador y de los reactivos, lo cual favorece la de-
seada reaccibn de oxidacidn. Puede utilizarse cualquier di-
solvents gecundario que dizuelva mubuanente los revctivos
HoS y oxigeno, asi comc el catalizador.

Para la mixzima recuperacién de azufre, se vrefiere que
la mescla de reaceidn conbengn el sulfuro en una concentra~
cibn elevads. De acuerdo con esto, en una realizacidn, se
prefiere que ¢l sulfuro esté presente en la mnezcla de reac—
cibn en una concentracidn superior al 24 en peso y, todavis
més preie?%blemente, superior al 5¢ en peso, y puede llegar
hasta ld"cpncentracién mdxima obtenible en el disolvente es—

pecifico empleado. Generalmente, cuando el sulfurc estd pro-

sente en la mezcla de reaccidn en wia concentracién muy baja,
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como, por cjemplo, en una concenbtracidii inferior a aproxi- ﬁ" g
madamente 0,17 en peso, es mor Lo general antiecondmico con-= i
vertir el mismo en azufre. Sin embargo, se enticnde que, si i
se desga, pueden tratarse tales mezclas de acuerdo con la - ;.
o' . R .
presente invencidn. ‘ e

La oﬁidacidn de sulfuro a azufre libre se eflectda,
generaluente, con una mezcla de reaceidn que tiene un »H .f“
por esncima del neulro y, preferiblemente, dentro del margen
de desde aproximadamente 8 hasta aproximadsmente 14 y, to-
davia més en particular, dentro del mafgen de desde sproxi-

madamente 10 pasta aproximadamnente 11,5, Una mezcla de reac—

cidn que ticne un pH dentro de esbe margen, se obtiene fdoil- .

| o s p I3 i 7
mente abscrbiendo sulfuro de hidrbégeno en una solucidn acuc~ Done
sa de amoniaco, y la mezcla de reaccidn resultante es par-

ticularmente adecuada para su conversién posberior de la ma~

nera expuesta aqui,

| Tl prgcedimiento de la presente invencidn puede efec—
tuarse cn cunlquicr aparato adecundo que pueda ger especial-
mente adaptado para la corriente particular de sulfuro de
nidrdgeno o trabtar, Por gjemploy cuando se emplea una co- ;:‘
rriente que tiene una concentracidn elevada de sulfuro de
hidrégeno, el procedimiento puade ser efectuado absorbien»

do el sulfuro de hidrdgeno y ¢l oxigeno en una masa de di-

solvente gue contiene el catalizador. Cuando la fuente de
sulfuro de hidrdgeno es wuna corriente de procedimiento que

¢ebe ser purificada, el disolvente puede ser ciapleado en

uns zona gcparada cowo un medio absorbente bara eliminar
el sulfure de hidrégeno de la corwiente principal, purifi-~
cando con ello estr corriente. EL disolvente rico en sulfu-

ro de hidrdgeno se »asa, a continuacibn, a uno zona de Teac—
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cidn separuda Jonde eg puesto en contacto con oxfgeno en pie—
gencia del catalizador de ftalocianina‘metélica, produéiendo
con ello azufre y regenerando el disolvente para su empleo
posterfor en la purificaciéi de la corriente del procedimier~
to. '

| El procedimiento puede ser efectuado utilizando aire
u ox{gzeno mismo, u oxigeno mwezclado con otros gases. Ademds,
el précedimiento puede efectuarse absorbiendo 1os reactivos
en una masa de disolvente o en una operacidn de suspensién
0 suspensoide, donde los reactivbs pasan a favor de la co-

4 .
rriente o en contracorriente con el disolvente y catalizador

méviles. Bn otra realizacidn del presente procedimiento, el

compuesto de‘catalizador y soporte de absorcién puede ser
dispuesto como un lecho fijo en una zona de reaccidén, mien-
tras se suminigtra el oxfgeno y la solucién de sulfuro a és-
te, bien en}contraéorriente 0 a favor de la corriente, Ia
concentracidn de aire u oxigeno es, preferiblemente, aproxi-
madamente lé que se requiere estequiométricamente para efec-
tuar la deseada reaccidn de oxidacidén, aunque pueden ubili-

zarse en algunos casos concentraciones mds elevadas. Sin em-

bargo, no debe usarse un gran exceso ya que &ste puede tender

a dar como resultado la oxidacidn del sulfuro mds alld de la
‘etapa jesecada de¢ azufre libré; Ia recuperacién y conversidn
completa puede ser facilitada efectuando la reaccidn duran-
te el contaotb en contracorriente, en una pluralidad de eta—
pas de reaccién sucesivas;
EQ»frocedimiento se efectda da cualquier temperatﬁra'

adecuada, que puede alcanzar desde la temperatura ambiénte
hasta 2042C o mis, y, preferiblemente, esti dentro del mar-

gen de 279 hasta 939C., las presiones superiores a la abtmos—
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férica pueden ser. cmpleadas y serdn peneficiosas para permi-
tir temperaturas de operacidn més elevadas, maiiteniendo los
disolventes todavia en fase 1{quida v aumentando la solubi-
lidad. ée los reactivos nogmelmente gaseosos en la solucidn.
Lastpresione= superiores a la atmosférica pueden alcanzar
desde 0,34 hasta 68 o mis atmdsferas y, preferiblemente, des-

de 0,68 hasta 6,8 atmésferas,

" Los siguientes ejemplos ilustran la sen01llez de opera-

ci6n ¥ la utilidad de la presenoe invencidn.
BJEEPIO T )

Bn una @rimera operacibn A, se hizo burbujear una mez-
cle de gas sulfuro de hidrégeno y aire, a través de una so-
lucidn de amoniaco acuosa a 2523, para formar uns solucidn
que contenia 6,85% en peso de sulfuro. ILa solucidn se dejé
en reposo durante 45 minutos. Seguidamente, se evapord la

solucién hagta sequedad y se recogib en forma de azufre ele-

mental bolaxcnte un 4,7% del.agufre original.

En una segunda operacién B, se hizo burbujear una mez-—
cla de HyS y aire a través de una solucién de amoniaco acuo-
80 a 2527 en una zona de reaccién, para formar una solucidn
que contenfa 8% en peso de sulfuro. Previamenie, hable sido
afladido a la zona de reaccibén un catalizador preparado por
impregnacién de carbén con fialocianina de hierro hasta que
el carbén contuvo 1 de ftalocianina de hierro en peso. Las

condiciones operativas fueron idénticas a las de la opera~—

de azufreéqriginal en forma de azufre elemental.
BJEC IO T
La mezcla de HéS—aire del Bjemplo I, se hizo burbujear

a través de una solucién de amoniaco en metanol a 258C, que

e

cién A. Despuds de evaporacidn, la solucidn proporcionsd 17,458 .
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contenfa un catalizador preparado jpor mpresrnacidn de car-

bén con 0,5% de ftalocianina de hierro vy después de la eva~
poracibn de la golucidn, se encontrd que el 31¢ del azufre
origiﬁg; se habia convertide en azufre elemental.
WELTIO III | ' |

. Ia mezcla de HyS de los ejemplos anteriores, se hizo
burbujear a través de una solucién de amoniaco @cuOS0, COH-
teniendo un catalizador que comprendia disulfonato de ftalo-
cianina de cobalto y mantenida a una temperatura de 522Q. La
mezcla de reaccidn se dejd en reposo para permitir la preci-
pitacién del apufre libre ¥s a conbinuacién, se filtrd para

separar el azufre s6lido de la solucién del catalizador y

amoniaco acuoso.

BJENPLO IV

Los ensayos descritos en los ejemplos anteriores, fue=—
ron hechos con la mezcla Gnica obtenida por burbujeo del gas
a través de &a solucién. Los ensayos del rresente ejemplo,
fueron efectuados utilizando un reactor que contenia una pa~
leta agitadora con el fin de obtener un contacto méds eficaz

de los reactivos y ¢l catalizador. Ta palebta se hizo funcio-

nar a 2.500-3.000 RFM. Ia mezcla de reaccidn se formd absor-

biendo sulfuro de hidrdgeno en soluciones de amonizco acuoso,
xvoniéndose las concentraciones especificas de sulfuro de

niérégeno y amoniaco en la siguiente Tabla. Las mezclas de

reaccidn estaban a un pH de 11,5 y se hicieron reaccionar

con aire a una temperatura de 3023 en el reactor agitado que

contenia 200 partes por milldn de trisulfounto de Ftalocia—
. - » . - 0

nina dc cobalto.

Los resultados de varios ensayos clfectuados de la me— .

nera anterior, se registran en la siguiente Tabla I. ™ el

- 10 -
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ensayo num;xu L, no se empleo catalizador, contlnuanaooe el £

ensayo durante 21 minubos. Bu los otros ensayos registra-

dog cn la Tabla, se empled cl catalizador de trisulfonato de
‘~ ; -

ftnlociqnlna de cobalto, y los ensayos se continuvaron duran- ;

5 te 9 a2 1% minutos. ' o o g

TABIA T
—_— Azufre

Ensayo Catalizador Moles de Concentracién — Sulfuro elemental |
Ne sulfuro de amoniaco, % ¢ en peso <. molar '

1 No 0,0115 1 0.36 Nada |
_ ‘ detectado
10 2 st ' 0.0055 1 0.18 .5
| 3 st 0.0212 305 0.68 71 -
4 51 0.06 4.2 2.48 72 :
5 st o0.127 8.4(-) 5.1 80
6 s{ 0.314 7.5 9.1 88

15 (=) #n este ensa§o, el volémen de solucidn fué de 75 nil. Bn todos
los demés enssyos el voliwen de solucién fué de 100 ml. en cada
uno.

De los datos de la Tabla anterior, se verd que no se l
detectd azufre libre en el Ensayo 1, el cual fué efectuado

20 en ausencia del catalizador. En contraéte, se efectudé una

considerable conversidn en azufre libre en ﬁodos los deméds
ensayos efectuados en presencia del catalizador.
De los datos de la Tabla anterior se advertird tamblén, ‘
que e obtuvo un tanto por ciento molar méds elevado de azufre
25 libre, en los engsayos que ubilizaron concentrac1ones mis ele-
vadas de qulfuro en la mezcla de reaccion. Como se ha expues—
to aqui anterlormente, el empleo de mezclas de reaccidn con

- concentraciones més elevadas de sulfuro, es ventajoso para

preducir rendimientos mds clevados de azufre elemental.

& S



+

10

15

20

25

X ' ’

| A
BIBUFLO V | 2 7 2 3 0 2 |
Como se ha indicado aquivantes,'es gsencial en el pre-
sente procedimiento que el disolvente sea un compgesto gue
contenzn nitrégeno bésicéf‘En ensayos similares 2 los des-
critoe en los c¢jemplos aﬂferiores, vero utilizando solucién
‘de hidréxido s6dico en vez de una solucidn amoniaco acuoso,
la reaccidn predominante fué la conversién de sulfuro a tio-—
sulfato sbdico, no siendo reéogido azufre libré. De manera
similar, cuaﬁdo se ubilizé sbluéién’de hidréxido potésico
" en lugar de solucidn de hidréxido sédico, se obtuvo conver-
8ibén del sulduro a tiosulfato potésico, no recogiéndose azu-
fre libré° '
vESta solicitud, que corresponde a la ﬁresentada'en los
Estados Unidos de América el 25 de‘Noviembre de 1960, bajo
el Nﬁm; 71461, sc acoge a los beneficios del articulo 51 del

vigente Estatuto sobre Propiedad Industrial.
]

NOTA

TLos puntos de invencién propia y nueva que Se presen-
tan para que sean objeto de esta Patente de Invencidn en
Eepafia, por VEINTE afios, son los sigulentes:

8, - Un procedimiento para convertir sulfuro de hi~
drégeno en azufre libre, gue se caracteriza por hacer reac—
cionar sulfuro de hidrdégeno con oxigeno en,uné solucidn de
un compuesto nitrogenado bdsico en pfesencia de un catali-
zador de_ﬁpalocianina metilica.

22, - Un procedimiento segin el punto 12, caracteri-
zado porque se absorbe sulfuro de hidrégeno en una solucidn

de un compuesto nitrogenado bAsico y dicha solucidn es hecha

- 12 -
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reaccionar con oxigeno en presencia del catalizador de ftalo-

cianina metdlica.
2. - Un procedimiento seglin el punto le2, caracteriza-
do pogaue ce absorbe sulfuro de hidrdégeno en una solucidn

amoniacal y la solucidn amoniacial se hace reaccionar con

“oxfgeno en presencia de un catalizador de sulfonato de fta—

o : 2
. Uy S

locianina metdlica.

‘49, - Un procedimiento segln los puntos 12 o 22, carac-

terizado nor el uso de un carnoxilato de ftalocianina de co-

balto comc oatallzador.

58, - n?procedlmlento segln los puntos 19 0 22, carac-

terizado por el uwgo de un carboxilato de italOCldhlna de va~-

nadio como catalizador.

62, - Un procedimiento segén cualquiera de los puntos

12 a 3¢, caracterizado pbr el usgo de un.Sulfonato de ftalo-
cianiﬁa de chalto como catalizador. ‘

72. - Un procedimiento segin cualquiera de los puntos
le a 39, caracterizado por el uso de un sulfonato de ftalo-
cianina de vanadio como catalizador,

82. - Un procedimiento segin cualquiera de los puntos

12 a 72, caracterizado porque el catalizador de ftalocianina

metdlica se usa como un agregado del mismo con un porbador
sélido.

g2, - Un procedimiento segin el punto 62, caracteri-
zado por el uso de un agregado de un sulfonato de ftalocia-
nina de cobalto y carbdn vegetal,

102.31 Tn procedimiento ﬁegﬁn.Cualquiera de los’puntos
1 a9, caracterizado pordue el sulfuro de hidrégeno es hecho
reaccionar con el oxigeno en una mezcla de reaccidn que con-

tiene el sulfuro en una concentracién de mds del 5% en peso.
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1le, - Un procedimiento qevun cualqulera de los puntos

s TR

.

1 a lo, caracterizado porque el pH. de la mezcla de reaccidn

se manticne entre 8 y 14 durante la reacciln.
o 122, - Un procedimiehﬁo segin el punto 1ll, caracteriza-
5 do‘pérque ¢l pH de-la mezcla de reaccién se mantiene dentro .
de los limites de 10 a 11,5.
139; - Un procedimiento de cualquiefa dé los puntos 1 .
a 12, Caracterizado porque la reaccién se realiza a una teu- |
| peratura cntre la ambiente y 2042C y a una présién a la cual
10 la solucidn del compuesto nitrogenado bdsico se mantiene en
la fa@e liqulda. v | A
142, - Un procedlmiento segln el puntb 1%, caracteriza~
do porque la reaccidn se efeotﬁa a una temperatura dentro de
“los limites de 27 a 9395. o H_ |
15 - 152, - Un procedimiento para convertir suliuro de hidré-
-geno en azufr? lIibre.
| Tal y como se ha déscrito en la Memoria que antecede y L
con los finés‘que‘se hanvESPeC1ficado. |
Esfa Memoria consta de catorce hojas'esdritas POT una

20 gola cara,
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