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MEMORIA DESCRIPTIVA
para solicitar
PATENTE DE INVENRCION
en
ESPAN A
- _ por VEINTE afios :

a nombre de ESSO RESEARCH AND ENGINEERING COMPANY, entidad -
norteamericana, estable_cida en Elizabeth, Nueva Jersey, Es-
tados Unidos de América, por:

" MEJORAS INTRODUCIDAS EN LA PREPARACION DE COMPO-
SICIONES LUBRICANTES *

.,
L&

'S

Esta invencidn estd relacionada con lubrificantes flui
dos o semi-fluidos que comprenden sales cdleicas de dcido. —
graso en aceite, y que contienen una pequefia cantidad de un
aditivo estabilizante para prevenir la formacidn de gel en
presencia de agua. De forma particular la invencidn estd re-
lacionada con aceite lubrificante mineral gue contiene sal -
cdlcica de dcido acético y sal cdlcica de un édcido graso de
C% a Cy5y ¥ un aditivo detergente de aceite lubrificante co-
mo estabilizador.

Recientemente, las composiciones lubrificantes que com



N R

10

15

20

25

30

prenden aceite espesado con sal cdlecica de dcido acético, en
combinacidn con sal cdlcica de dcido graso de elevado peso mo
lecular, v.g. acido graso de C% a C45, han encontrado empleo
muy extendido en aplicaciones comerciales. Estos lubrifican=-
tes salinos-mixtos tienen buenas propiedades contra el desgasg
te y soportadoras de carga, que les hacen tener éxito comer-
cial. Une gran salida comercial para lubrificantes de este -
tipo es para la lubrificacidn de los cilindros de los moto-
res Diesel marinos.

Lés motores Diesel marinos se utilizan mucho en la ac-~
tualidad. En estos motores ha habido siempre .un serio proble
ma de desgaste con relacidn al pistdn, a los anillos del pis
tn, vy a la superficie de la cemisa del cilindro. Este pro-
blema del desgaste ha sido agravado por la reciente itendencia,
en aumepto, a utilizar aceites combustibles del tipo de bajo
costo résidual conteniendo del 2 al 4% en peso de azufre, en
comparacidn a los aceites combustibles destilados, anterior-
mente utilizados, que tenian menos del 1,5% en azufre. Desgra
cisdamente, a causa de sﬁ elevado éontenido de azufre, los -
combustibles residuales tienden a aumentar mucho el desgaste
de camisas y cllindros, debido en primer lugar a los dcidos
corrosivos formados por la combustidn del azufre, cuyos dci-
dos corroen las superficies de acero del motor.

Se ha descubierto que los reguisitos para la lubrifica
cidn de motores Diesel marinos que operan con combustibles -
dg mucho azufre pueden satisfacerse espesando aceite minersal
con el 3 al 12, preferiblemente del 5 al 9 % en peso, de un
espesador que comprende sal cdlcica de deido acético o de. su
anhidrido, en combinacidn con sal cdlcica de dcido graso que

contiene de 7 a 12 dtomos de carbono, en una proporcidn molar
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de unos 11,5 a 25 equivalentes molares de dicho dcido o anhi
drido acético por equivalente molar de dicho dcido graso de
07 a C12. Esto origina un lubrificante viscoso o semi-fluifdo
que impide el desgaste, neutraliza los dcidos corrosivoes, pro
porciona las propiedades necesarias de presidn extrema y asi
mismo satisface todos los reguisitos para la lubrificacidn -
Diesel marina. Sin embargo, los lubrificantes de este tipo se
ha encontrado que son muy susceptibles a contaminacidn por -
pequefias cantidades de agua que tiende a gelificar al lubri- -
ficante, de otraforms semi-fluido.. Esta contaminacién con -
agua puede tener lugar por condensacidn atmosférica, interfi
riendo asicon el almacenamiento-y.manejo deil lubrificante. Ia
gelificacidn resuitante es muy inconveniente puesto gque inter
fiere con la alimentacidn forzada del lubrificante a través
de tubos alimentedores de bequeﬁo didmetro por los cuales se
pulveriza sobre los cilindros el motor Diesel. |

Se ha descubierto ahora que mediante la incorporacién
de, aproximademente, del 0,1 al 10,0 % en peso de ciertos adi
tivos estabilizadores, que se aumenta materialmente la capa-
cidad del lubrificante de absorber la contaminacidn por agua
sin formacidn de gel. Ademds, se ha descubierto que estos a-
ditivos estabilizadores aumentan también generalmente la ex-
tensibilidad de lubrificante sobre los c¢ilindros superiores -
calientes de los motores Diesel merinos.

El aditivo estabilizador es preferiblemente un aditivo
detergente de aceite lubrificante, es decir, un material que
tiene la propiedad de promover la limpieza del motor cuando
se le incorpora =2 un aceite de motor de cdrter. Se cree que
estos aditivos detergentes impiden la formzecidn de gel por -

dispersar el agus y/o formar una capa protectora sobre las sa
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les. 7

Los aditivos detergentes que son operables incluyen los
sulfonatos de petrdleo, sulfonatos sintéticos de alquil-arilo,
diversos fenolatos de alquilo, sulfofenclatos de alquilo, po
1{meros olefinicos fosfosulfurados, combinaciones varias de
estos aditivos, etc.A continuacidn se dan descripciones espe
cificas de varios de los anteriores tipos de aditivos deter-
gentes.

Los sulfonatos de petrdleo generalmente utilizados co-
mo -detergentes de aceites lubrifiéantes, son las sales metd-
licas alcalinotérreas solubles-en-aceite de dcidos sulfdnicos
de peso molecular elevade. Estos dcidos sulfdnicos se produ~
cen por el tratamiento de aceites de petrdleo de la clase -
aceite lubrificante con deido sulfirico fuman® y tienen gene
ralmente pesos moleculares de aproximademente 300 a %oo, VeSe
350 a 500. Los sulfonatos de petrdleo son bidn conocidos en
este campo y han sido descritos en numerosas patentes, v.g.
patente de EEUU 2.46?.176.

Los sulfonatos detergentes pueden también derivarse sin
téticamente a partir de dcidos sulfénicos de alquil-arilo re
lativamente puros, que tienen de unos 10 a 33 dtomos de car-
bono por moléculs. Por ejemplo, pueden utilizarse los produc
tos sulfonsdos de productos sromdticos alquilados tales como
benceno, tolueno, xileno, naftaleno, alquilados con olefinas,
o polimeros olefinicos del tipo del polipropileno, poliisobgr
tileno, etc.

Ejemplos especificos de los dos tipos anteriores de =
sulfonatos incluyen, sulfonato cdlcico de petrdleo, sulfona-
to bdrico de petrdleo, sulfonato cdlcico de di-Cg-alquilben-

ceno, sulfonato barico de di-Cg-alquilbenceno ¥ sulfonato -
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eélciéo de 016-alquilbenceno; en donde dichos grupos 08~aqu1
lo se derivan delisobutileno; dicho grupo Cg-alquilo se obtie
ne del tripropileno y dichos grupos 016-alquilo son obtenidos
del tetraisobutileno.

Los sulfonatos anteriores pueden ser, bién sulfonatos
neutros, es decir, con el dcido sulfdnico neutralizado con -
una cantidad de equivalente molar igual de base metdlica, o
bién los sulfons tos puedén ser del tipo denominado de "slta
alcalinidad". En el ultimo caso la base metdlica adicional,
en -exceso de la requerida para la simple neutralizacidn, se
hace reaccionar con el dcido sulfdnico para formar un produc
to alcalino que puede insuflarse con anhfdrido carbdnico. Los
trabajos recientes han indicado que estos sulfonatos denomina
dos de "alta alcalinidad” no son ni mds ni menos que disper-

siones de sulfonatos neutros y un carbonato del metal utiliza

do, cuyas dispersiones se cree que existen enforma de sales -

colcidales. En cualquier caso, el término sulfonato, tal como
se utiliza aqui y en el cap{tulo de reivindicaciones anexo, -
incluye ambos sulfonatos, los neutros ¥y los denominados de -
"alta alcalinidad" (o alto contenido metdlico).
| Los fenolatos de alquilo utilizados en esta invencidn -
son bién conocidos e incluyen las sales de metal alcalino y -
alcalinotérreo, solubles-en-aceite, de fenoles alquilados con
uno a tres grupos alquilicos por grupo fendlico. Dicho grupo
alquilico puede ser de cadena ramificads o recta y contendrd
generalmente de unos 5 a 20 4tomos de carbono por grupo alquf
lico, y preferiblemente de 9 a 16 4tomos de carbono por grupo
alquilico. | .

Los sulfuros de fenolato son tamb{én bidn conocidos en

este campo. Los méds importantes de estos materiales son sales
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metdlicas solubles-en-aceite de sulfuros de fenol que pueden

caracterizarse por la siguiente férmula:

OH — OH ~ OH
R, |- = R,
Ra

L _P

En donde R representa un grupo alquilico, a es 0a 4, bes O
a 10, y ¢ es 1 a 5. E1 metal utilizado para formar el fenolato
puede ser aluminio, cobalto, crome, sodio, plomo, estafio, stc.
6 los metales alcalinotérreos como calcio, bario, estroncio y
magnesio. Cada grupo alguilico puede contener 5 a 20, VeBes ;
a 12 atomos de carbono de cadena lineal o ramificada. Ejemplos
especificos de los sulfuros de fenolato ineluyen ol sulfuro -
de fenol-terciario-octil-barico, sulfuro de terciario-octil-
fenil-cdleico, sulfuro de fenol-terciario-octil-cdlcico y bé
rico, sulfuro de fenol-terciario-amil-barico, sulfuro de fenol-
terciario-amil cdleico, sulfure de fenol-nonil-bdrico, etc.

Los sulfuros de alquilfenolato y de fenolato de alta al
calinidad (v.g. alto contenido metdlico), estdn tambidén in-
cluidos en las desdripciones anteriores. Estos materiales se
preparan haciendo reaccionar el sulfuro de alquilfenol o de -
fenol con un exceso de base metdlica y neutralizando después
el producto bdsico, generalmente insuflando CO,.

Las olefinas fosfosulfuradas son también bién conocidas
Y se preparan haciendo reaccionar una olefina o un polimero -
olefinico con S5 Py para formar dcido ditiofosférico. Mis espe

cificamente, las olefinas fosfosulfuradas se preparan general
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nente haciendo reaccionar pentasulfuro de fdsforo con una ro
liolefina que tenga de 2 a 6 dtomos de carbono POr grupo mo-
némero y un peso molecular en el intervalo de 500 a 200.000
Staudinger. Particulrmente preferidos son los polibutenos -
tratados con P235 que tengan un peso molecular Staudinger -
en el intervalo de 600 a 2.000. Las poliolefinas fosfosulfu-
radas se preparan normalmente haciendo reaccionar el penta-
sulfuro de fésforo y la poliolefina a una temperatura de 65
a 3159C, durante un periodo en el iﬁtervalo de 0,5 a 15 ho-
ras. - , _ |

Los lubrificantes de la invencidn pueden prepararse -
por neutralizacidn simultdnea (o coneutralizacidn) de una -
mezcla de los dcidos con el hidrdxido y/o carbonato de calcio
in situ en aceite lubrificante mineral. El material coneutra
1izado se deshidrata calentando aproximadamente de 120 a 1%5
2C, preferiblemente de 150 a 1602C. Generalmente es deseable
utilizar un ligero eiceso de base, v.g. cal, a fin de formar
un producto final ligeramente alcalino., v.g. de 0,05 a 0,2%
en peso de alcalinidad expresada en relacién del NaOH. Esta
alcalinidad en exceso actda neutralizando adicionalmente los
dcidos corrosivos durante el empleo y también comunica condi
ciones de mayor estabilidad. Después de la deshidretacidn, -
la composicidn puede enfriarse ¥ afiadirse el aditivo estabili
zador. Para fines econdmicos en el calentamiento durante la
fabricacidn en gran escala, pueden hacerse concentrados del
35 al 50 % en peso de las sales cdlcicas mixtas en el aceite
mediante la técnica de preparacidn in situ y diluirse después
con aceite adicional para formar el lubrificante terminado.

Pueden afiadirse diveréos aditivos al lubrificante ter-
minado en cantidades de 0,1 a 10,0 % en peso, en relacidn al

295251
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peso de lubrificante terminado. Entre los aditivos que pueggn
afiadirse estdn los inhibidores de corrosidén tales como el ni
trito sédigo, lanoclina, estearina de grasa de lana; antioxi-
dantes tales como fenil-O{-naftil-amina; agentes de presidn

extrema guxiliares; colorantes; etc.

Ejemplo I.

Se prepard un lubrificante salino mixto cdleico, semi-

fluido, que tenia la siguiente formulacidn:

ﬁ en peso

Acido acético glacial 3,84
Acido wecoline AAC 0,93
cal | 2,70
Aceite lubrificante nafténico

de 80 SUS. a 1008C : 92,33
Fenil- OC -naftilamina 0,20

La cal y aproximadamente 1/8 del aceite se mezclaron -
intimamente, y a continuacién se afiadié alrededor de 1/3 de
los dcidos Wecoline ACC (una mezela comercial de deidos de -
ecoco que consiste de alrededor de 46 % en peso de doido cdpri
co, alrededor del 28 % en peso de dcido capr{lico y sobre un
26 % en peso de dcido ladrico). Entonces se afiadid todb el -
dcido glacial, con homogenizacidn, a una velocidad lenta con
el fin de mantener la temperatura de la masa de reaccidn por
debajo de 822C. Entonces fué afiadido el resto del dcido Weco
line AAC, la masa de reaccidn mezclada completamente ¥y calen
tada a continuacidn a una temperaturs mdxima de aproximadamen
te 1522C, que se mantuvo durante 2 horas, después de lo cual
se desconecté la calefaccidn y se comenzd el enfriamiento. -

295251
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Se afiadid aproximadamente un doceavo del aceite de 80 SUS.
Una vez enfrfado el material a 1052C, se afindié la fenil-o(-
naftilamina. A continuacidn se afindié el resto delaceite.

El producto resultante se pasé por un homogenizador Cornell
¥y se filtré a través de un Cuno Strainer (Colador Cuno) de
malla de 0,15 milimetros;

Al lubrificante salino mixto descrito anteriormente se
atiadid diversas cantidades de Detergente A, que es una solu-
cidén de aceite mineral que contiene alrededor del.70 %4 de =
poliisobutileno fosfosulfurado. Este poliisobutileno fosfo-
sulfurado se prepard haciendo reaccionar poliisobutileno de
un peso molecular aproximado de %80-1100 (Staudinger) con el
15 % en peso, con respecto al peso de poliisobutileno, de =
P285 a aproximsdaments 2192C durante unas 8 horas en atmésfe
ra de nitrdgeno. 4

Al lubrificante salino mixto descrito anteriormente se
afiadieron diversas cantidades de un detergente de aceite lu-
brificante denominado Detergente B. Una preparacidén tipica -
del Detergente B es la siguiente: Una disolucién aceitosa de
nonil-fenol que consistia de 60 a 65 % en pezo de mono-nonil—
fenol y del 40 al 35 % en peso de di-nonil-fenol (los grupos
nonilos son grupos tripropileno) se calentd con hidréxide bd
rico pentahidratado a aproximadamente 12&90 durante unas 3-
horas. En esta mezcla se insufld entonces nitrdgeno hasta que
el contenido de agua de la mezcla de reaccidn quedd reducido

a aproximsdamente de 0,8 a 1,6 %.en peso. la composicidn se

mantuvo a 127-1352C y entonces se insufl$ €O, durante varias

horas hasta que se obtuvo una relacidén en peso de Ba/C02 com
prendida entre 3,4:1 a 4,4:1. Lo anterior da por resultado -
una dispersién aceitosa de fenolato de nonil-bario de elevada

265251
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alcalinidad que se hace reaccionarvluego a 149¢C, nmientras -
se insufla nitrégeno, con una disolucidn aceitosa de poliiso
butileno, tratado con sts,de peso molecular f80—1100 (Deter
gente A). La composicidn resultante se filtrd.

A continuacidn se dan las cantidades relativas de mate
riales reaccionantes en partes por peso, utilizadas en la -

preparacidn de Detsergente B.

Poliisobutileno tratado con P285 2%,0
Ba(0H) .5H,0 como Ba0 10,6
Alquil-fenol ' 11,%
c0, | 2,5
Aceite diluyente inerte mineral 48,2

A la composicidn anterior preparada se afiadieron canti
dades variables de agua, y se llevaron a cabo unz serie de -
ensayos centrifugos mediante centrifugacidn a 1500 repem. du
rante 4 horas en una centrifuga que tenia un radio de centri
fugacidn efectivo de 27 centimetros.

Las composiciones ensayadas y los resultados obtenidos

se resumen en la siguiente tablsa.

205251
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’ EFECTO DE DETERGINTES Y AGUA SOBRE LA ESTARILIDAD DEL LUBRIFICANTE SALINO MIXTO CALCICO
Eroese o st B NAES Y AGUA SOBRE

, _ o o 0.005
% en vol. de sgus afiadida _
Detergente, % en peso 0.0 0.5%4 1.5%A 0,548 0.0 0.5%A 1.5%4 0.5%8
. : ]
Ensayo centrifugo :
% de suero 3.0 3.0 - - 3.0 3.0 ! — -
% de sdlidos 0.7 0.8 -— -— 0.4 1.0 — -
% de gel 0.0 0.0 — -— 3.6 0.0 _. -— -
% de gel 4 sélidos o.w 0.8 0,85 0.85 4.0 1.0 _ 0.8 1.0
‘ |
% en vol. de sgua afiadida 0,02 0.40
: m
Detergente, % en peso 0.0 0.5%4 1.5%A . .5%B 1.5%A +5%B
: i
Ensayo centrifugo '
% de suero 50 4,0 — - -— -~
# de s6lidos Trazas 0.3 - — —— -
_ % de gel 50 2.7 — —— - -—
% do gel 4 s6lidos 50 3.0 0.9 1.2 0.7 . 3.0

-

T et
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Como puede verse en la tabla anterior, el lubrificante
per se, es decir, con 0 % de agua y 0 % de detergente, mos-
tré el 0,7 % de separacidn total en el emsayo centrifugo de
gel y sdlidos. Ia separacién de 3 % de suero significa tan -
sdlo que se separd una cspa aceitosa clara igual al 3 % de
la muestra total separads. A pesar de gque no es deseable es-
ta separacidn de suero, ello no constituye un inconveniente
serio, es decir, la capa del aceite claro se volverd a mez-
claxr fdeilmente en la composicidn total al agitar. Por otra
parte, la formacidn de gel y sdlidos es mds grave, puesto -
que la simple homogenizacidn no mezclard esta forma de preci
pitado en la composicidn total. BEn realidad esta separacidn
de gel y sdlidos es un problema grave, puesto que puede ori
ginar una obturacidén de los conductos alimentadores de peque
fio didmetro de los sistemas de lubrificecién formada centra-
lizados. Se observaré.qne la adicidn de Detergentes A y B no
tiene efecto significativo cuando no se afiadid agus libre al
lubrificante.

Después de la adicidén de 0,005 % en volumen de aguas 1i

bre al lubrificante salinoc mixto la formacidn de gel fué con

siderable, ascendiendo hasta 3,6 %, mientras que la cantidad
total de gel y sélidos fué del 4,0 %. Sin embargo, la presen
cia del 0,5 % en peso de Detergente A impidié la formacidn de
gel. La presencia del 0,5 % del Detergente B también tenia -
un efecto beneficioso segin se observd por la baja cifra de
gel mds sélidos del 1,0 %. Los datos indican que el agua li-
bre que contamina el lubrifiéante salino-mixto no protegido
origina la formacidén de gel que tiende a separarse, mientras
que los detergentes impiden dicha formacidn de gel. Cuando -

la contaminacidén de agua alcanza el 0,2 % en volumen, la for

| ~ =0)
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macién de gel de lubrificante salino-mixto no protegido as-
ciende al 50 %, forméndose también el 50 % de suero. La -
adicién de los Detergentes A y B protege materialmente al lu
brificante contra esta formacidn de gel y de suero. Los da-
tos en la contaminacidén de agua del 0,40 % indican adn la -
eficacia de los Detergentes A y B.

Para ilustrar mds la invencidn, se afizde el %-% en pe
50 de sulfonato cdleico al 93 % en peso del lubrificante sa
lino mixto semiflufdo del Ejemplo I. La parte de dcido sul-
fénico del sulfonato cdlcico puede prepararse alquilando ben
ceno con polipropilenc para obtener un peso molecular medio
de aproximadamente 450. La composicidn resultante tendrd una
resistencia mejorada a la gelificacidn acuosa y buena exten-
gibilidad, és decir, capacidad de humedecerse y extenderse -
uniformemente sobre superficies calientes metdlicas lubrifi-
cadas.

En resumen,la presente invencién estd dirigida a la -
adicidén de aditivos detergentes a un lubrificante mixto cdl-
cico preparada a partir de dcido acético o de su anhidrido y
de dcido graso de c; a Cyo. Los aditivos detergentes impiden
la formacidn de gel motivada por le contaminacidn con agua -
de la sal mixta y mejoran también generalmente la extensibi-
lidad del lubrificante. Si interesa impedir la formacidn ds
gel por el agua, entonces bastarsi generalmente, en la mayorisa
de las condiciones, del 0,1 al 4,0 % en peso de aditivo de-
tergente. Esta cantidad de detergente también mejorard la ex
tensibilidad. Sin embargo, mayores cantidades de detergente,
v.g. del 4 al 10 % en peso, mejoran la extensibilidad avn mds,
mejorando azl mismo tEmpo la resistencia a la formacidn de =

gel.
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La extensibilidad, tal como se usa agui, es la capaci-
dad de lubrificante a extenderse sobre una superficie metali
ca caliente.'La extensibilidad puede medirse haciendo caser
una gota de lubrificante sobre una placa caliente (v.g. que
tenga una temperatura superficial de 213¢C) y midiendo el
didmetro a que se extiends la gota. Cuanto mayor sea dicho

didmetro mayor es la extemsibilidad.
N O T A

Los puntos de invencidn, propia y nueva que sSe presen—
tan para que sean objeto de esta solicitud de Patente de In-
vencidén en Espafia, por VEINTE afios, son los siguientes:

i.- Mejoras introducidas en la preparacidn de composi-
ciones lubricantes que comprenden una cantidad importante de
aceite lubricante mineral, aproximadamente de 3 a 12 por cien
to en peso de sales mixtas de calcio de dcido acético y dcido
graso Gé a C,, en una relacidn molar de dicho decido acético =
dicho dcido graso de 11,5:1 a 25:1 ¥ aproximadamente 0,1 &
10,0 por ciento en peso de aditivo detergente del aceite lu-
bricante capaz Ge estabilizar dicha composicidén contra sepa-
racidén en caso de contaminacidn por agua de dicha composicién,
estando seleccionado dicho aditivo detergente del grupo que
consta de sales solubles en aceite de metales alcalinos ¥ al
calino-térreos de alcohil fenol que tiene de aproximadamente
5 a 20 dtomos de carbono en cada grupo alcohilo y aproximada
mente 1 a 3 grupos alcohilo por grupo fenol, polimeros trata

dos poxr P235 de olefinas 02 a CS’ teniendo dichos polimeros
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pesos moleculares en el margen de aproximadamente 500 &
200.000 Staudinger, y productos de reaccidn de dichas sa-
les de dichos alcohil fenoles y dichos polimeros.

2.~ Eejorasvae acuerdo con el punto 1 caracteriza-
das porque dichas composiciones contienen una sal metdli-
ca de un alcohil fenol.

3.- Mejoras de acuerdo con el punto 1 caracterizadas
porque dichas composiciones contienen una poliolefina tra-
tada por P2S§' ‘ '

4.~ Mejoras de acuerdo con los puntos 1 a 3 caracte-
rizadas porque la cantidad de dicho gditivo detergente es
aproximadamente de 0,1 a 4,0 por ciento en peso.

5,- Mejoras de acuerdo con los puntos 1 a 4 caracte-
rizadas porque dichas composiciones comprenden de 5 a 9
por ciento en peso de dichas sales mixtas de calcio.

' 6.~ Mejoras de acuerdo con el punto 1 caracterizadas
porque dicho aditivo detergente es poliisobutileno fosfo-
sulfurado, teniendo dicho poliisobutilenc un peso molecular
gue oscila desde aproximadamente %80 hasta aproximadamente
1.100.

7.- Me joras de acuerdo con el punto 1 caracterizadas
porque dicho aditivo detergente se prepara por reaccidn de
un hidréxido de bario con nonil fenol, soplando con €O, P2
ra obtener una relacidén de peso de Ba a CO, de aproximada—
mente 3,4:1 &8 434:1, haciendo reaccionar luegc con un poli
isobutileno fosfosulfurado.

8.- Mejoras introducidas en la preparacidén de compo-

giciones lubricantes.

Tl y como se ha descrito en la Memoria que antecede

2952351

y con los fines que se han especificado.
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BEsta Memoria consts de diez y seis hojas escritas a

méquina por una sols de sus caras.
Madrid,

L)

it
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