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Sute icvencion se refiere a un aperato para la
reaccidn de tridxido de azufre con un compuesto orgénico
sulfonable, lias particularmente, un trioxido de azufre de
baja presién de vapor puede hacerse reaccionar con un com-
puesto organico sulfonable o sulfatable en el aparato de
esta invencion para obtener un producto con gltos rendimien
tos y con un minimo Ge decoloracidon. También se alcanza
por medio del aparato de esta invencion la continuidad y es
tabilidad de la operacién del reactor sin que haya defor-
pacion mecanica debido a cambios termicos u otros camhios
de carga en la operacién como en los reactores de la tee-
nica anterior y la carbonizacidn del producto es virtual-
mente eliminada.

La reaccidn de trioxido de azufre con compuestos
orgénicos es tan altamente exotermica que el compuesto ae
reaccion obtenido haste ahora era a menudo carbonizadn, dan
do como resultado la contaminacioén y decoloracion del pro
ducto a no ser gue el calor de la reaccion pueds ser disi-
pado con efectividad. Se ha encontrado que estos efectos
son reducidos significativemente cuando se crea una peli—
cule 6ptimamente fina de la mezcla de reaccion y la tempe-
ratura es controlada enfriando toda la zone en donde el
tridxido de azufre se pone en contacto con el compuesto
orgénico. En varios reactores de pelicula de sulfonacién/
sulfatacion patentados, la pelicula fina de la mezcla de
reaceion se forma sobre la superficlie de una pared tubular
enfriada del reactor haciendo pasar alimentacion orgenica
e través de una aperture en la pared del reactor en forma

de orificios en forma de ranuras, bogueies, compuertasg,
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Jue desventaja grande de los reactores que utili
zan orificiog en forms de ranuras, bogquetes, compuerias,
etc., es que son muy caros pars ser lrabricados con las pe
quefias dimensiones requeridas y la alta precisién, en el
orden de 0,254 mm 4 0,127 mm, y con un ajuste precisode
holguras y aberturas para aproximerse & una velocidad uni-
forme de elimentacion por unidad de la periferia de la pa-~
red del reactor. DLa experiencia ha mostrado que tienen lu~
gar cambios dimensionales por encima de la tolerancia en
distribuidores de alimentacion ensamblados de un disedo
comun debido a fuerzas termicas, de cernidoc, y otras car~
gas estructurales dando como resultado una pelioculs no uni
forme. También, tales aberturss estan sujetas a ser atasca
das a fondo con el material carbonizado que se forma Gu-
rante la reaccion requiriendo el trabajo tedioso de desa-
lojamiento y limpieza. Aun cuando lag aberturas u orificios
en forma de ranuras no esten completamente atascadog, ge
vuelven a menudo objetablemente pequeiios en lo que Tespeg
ta a lasg tolerasncias précticas para ia calda apreciable
de presién g lag velocidades de flujo wniformes deseadas
por unidad del area de le periferia de la pared del reac-—
tor.

Eg por lo tanto el principal objeto de la pre~
sente invencion el proveer un reactor de pel{cula de sul-
fonacion y sulfatecion en el que el materiel orgénico es
alimentado a una velocidad continua y uniforme a traves de
un digtribuidor de presion uniforme de tal manera gque el
caudal del material de alimentacidn organico por unidad

de longitud de la periferia de la pared del reactor es subsg

tancielmente constante y el espesor 37? dg la pelicu~
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reactor es establecido.

Es otro objeto de esta invencion proporcionar un
reactor para la sulfonacion o sulfatacion de compuestos ox
génicos con tridxido de azufre, en el cual el material or-
génico es alimentado a través de una pared porosa con un
grosor y porosidad uniformes a uns velocidad controlada por
una calda moderads de presién a través de la pared porosa
para asegurar wne digtribucion uniforme en una pelicula del
gada de mezcla de reaccion mientras el flujo sigue hacia
ahajo por la pared enfriada del reactor.

Es un objeto mas de la invencicn el proporcionay
un reacior para hacer reacclonar continuamente un compues~
$o organico con trioxido de azufre que tiene una superficie
porosa de alimentacion organica preservada del +4ridxido de
azufre que penetra con el fin de eliminar substancialuen-
te el carbonizado del materisl orgénico siendo alimentado
antes de que una pelicula delgada de la mezcla de reaccion
se ponga en conlacto con la pared enfriada del reactor.

s aun otro objeto de la invencidn proporcionar
un reactor para hacer reaccionar coniinuamente un compues-—
$0 organico con tricxido de azufre que tenienGo una super-
ficie porosa de alimentacion organica preservada del trioxi
do de azufre, siendo mantenida la superficie porosa en un
estado substencialmente limpio evitando la acumulecion de
naterial orgénico carbonizado sobre la superficie porosa
limpiando la superficle con un gas inerte.

De acuerdo con los objetos de le presente inven-—
cion, se proporciona un procedimlento para la reaccion de

trioxido de ezufre y compuestos orginicos liguidos, cuyo pro
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cedimiento eg ilevado a cabo slimentando tridxido de azu~
fre y material orgénico dentro de un reactor tubular y po
niendo en contacto los reactivos pare former una megzcla

de reaccion uniformemente distribuida circunferencislmente
en una pelicula fina alrededor de la periferia de la pared
enfriada del reactor, o las paredes si se usaran tubos con
centricos. E1 compuesto orgenico es alimentado al reactor
g traves de una pared porosa con un grosor y porosidad uni
formes desde un distribuidor de presion uniforme de tal
forma que el cgudal del compuesto orgénico por unidad de
longitud de la periferia de la pared del reactor es subs—
tancialmente constante. EL flujo de material de alimente-
cion es controlado por una caida moderads de presion a tra
ves de la pared porosa a una velocidad suficiente para es
tablecer el grosor deseado de pelicula sobre la pared en-
friada del reactor. La pared porose este preservada de la
entrade del tridxido de azufre por un borde rarificado por
vacio o por diluyente inerte para evitar la carbonizasion
de la slimentacion organica debido a la naturaleze alta-~
mente exotermica de su reaccion con trioxido de azufre an
tes de que la pelicula de reactivo esté en contacto con la
pared enfriada del reactor.

Aun otros objetos y caracteristicas de esta in-
vencion residen en la previsidn de un reactor de sulfona-
cién/sulfatacién que tiene una superficie porosa de ali~-
mentacion orgénica répidamente separable y reemplazable,
que es limpia y uniforme en uso, econdmica para funcionar,
¥ que da un alto rendimiento de productos gue tienen colo
res mejorados Klett de mezcla aclda.

Estos, junto con los otros varios objetos y ca
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rseverishicas sucordinados de este invencion, gue se haran

evidentes a medida gue se proceds con la descripeion, son

alcanzados por este reactor, una realizacion preferida del
cual ha gido ilustrada para un resctor de un solo tubo en

los dibujos que se acompaiian, solo como via de ejemplo, en
los cuales:

Le Figura 1 es une vista superior de un reactor
tubular de sulfonacion ¥y sulfactacion construido de acuer-
do con loe conceptos de esta invencién;‘

La PMaura 2 es una vista fragmentaria elevavio-
nal lateral del reactor ilustrado en la Figura 1

La Pigura 3 es una vista seccional parcialmente
fragmentada del reactor tomada a lo largo del plano de las
1{neas 3-3 en 1la Figure 1, siendo las partes separadas pa-
ra mostrar otras partes en detalle; y

La Figura 4 es uvna vista seccional parcialmente
fragmentaria de una forma modificada del reactor, siendu las
partes separadas para mogstrar otras parites en detalle,

Continuandose con la referencia a log dibujos
que se acompailan, particularmente ocon referencia a la Bi-
gura 3, en la cual los numeros de igual referencia desig=
nan partes sinmilares a traves de las distintas vigtas, el
numero de referencia 10 es usado para designar en general
el reactor de la presente invencions

La cabeza del reactor, generalmente designada
con el nimero de referencie 12, esta convenientemente ase-
gurada al cuexrpo 10 del reactor por tornillos roscados eg
paciados igualmente o0 pernos 14 que pasan a traves del ca
bezal 16 a la brida de reactor 18 para facilitar la sepa-

racion y limpieza. La conexion de la cabegza del reactor 12,

70 40",
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beida de empaguetadura 34 y cuerpo 10 proporciona una .abpexr
tura central primeria alargada 20. La cabeza del reactor
12 esta provista de una boquilla de alimentacion 22 que
tiene roscas de tornillo 24 en la misma. Un tubo cilindri-
5 co 26 integrado com la boguilla de alimentacion 22 y que se
extiende coaxialmente dentro de la abertura central prima~
ria definiendo una camara de reaccion 20 provee una camara
aislada para hacer pasar trioxido de azufre & su traves.
El tubo cilindrico 26 esta firmemente asegurado por +ovui
10 1llos roscados egpaciados con igualdad o pernos 50, a le pa
red terminal 56. Un orificio de entrada 30 para una alimen
tacion 1{quida organica ests formado en la brida de cabeza
32 del reactor y ge comunica con una cavidad en forma de
anillo 36 que es concentrica con y de mayor digmetro que
15 el dismetro exterior del tubo cilindrico 26. Un enillo 38
de material poroso egta colocado concentricamente entre el
tubo 26 y la cavidad en forma de anillo 36 de manera que
la guperficie interior del anillo 38 que tiene un diametro
igual a los diametros interiores de la pared periferica
20 del reactor 28 y la bride de empaquetadura 34 forma une pro
longacion de la superficie interior de la pared del reac-
tor 28. Las empaquetaduras 40 y 34 cilerran hermeticamente
ambog lados del anillo poroso 38 y aseguran el anillo 38
en su posicion, asegurando con ello un caudal uniforme de
25 material orgénico libre de la circunferencia exterior del
tubo 26 y poniendose en contacto con la periferia interior
de la pared del reactor 28,
Preferiblemente una entrada de gas de limpieza
(purga) 42 esta 8ispuesta dentro de la cabeza del reactor

30 10 y esta integramente conectada a una seccion estrecha de
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la tuberfs 52 que es concéntrica con el tubo 26 para intro
ducir el gas inerte dentro del pasadizo 57 alrededor de la
circunferencia exterior del tubo 26. La pared del reactor

28 es enfriada por cualquier medio conveniente de refrige-

5 racién, tal como por medio de una camisa enfriada por agua
mostrads en la Pigura 3 y generalmente indicada por el m~
mero de referencia 60. Agua o cualquier otro ligquido refri
gerante 54 es introducida dentro de la camisa enfriada por
agua en la entrada 46 si se desea flujo en paralelo. Bl re

10 Trigerante fluye a través del egpacio definido por el tubo
48 y la pared del reactor 48. 85i se desea un flujo de ve-
frigerante en contracorriente, la direccion del flujo de
refrigsrante seris opuesta a la mogtrads, y el refrigeran—
te saldr{e a traves del conducto 46.

15 Cuando el reactor esta en funcionamiento, el trioxi
do de azufre que esté rarificado por vacio o un gas iner-
te, tal como aire, se desplaza desde una tuberia unida a ros
ca a la boquilla de alimentacion 22 a traves del tubo 26,
El material liquido organico de alimentacion es bombeado

20 desde un tanque de almacenaje, no mostrado, a traves de
una tuberia de acero inoxidable ﬁ la entrada 30. Opcional-
mente un cartucho de filtro de una porosidad muy fina, pue
de ser colocado en la tuberia de alimentacion suministren-—
do la pared porosa 38 para asegurar que el paso de conta-

25 minantes gera minimizado ¥ para impedir el blogueo de la
pared porosa con los coniaminantes. Generalmente un car-
tucho de filtro de tamaiio apropiado que tiene una porosi-
dad no mas fina de 10 micras no origina une caida de pre-
9i0n apreciable en la tuberfas La alimentacidn organica,

30 de alcohilados o derivados de los mismos sulfonables o sul
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favavles, pessa a través del anillo poroso 38 de un grosor
¥y porosidad uniformes dentro del pasadizo que rodea la
veriferia exterior del tubo 26. El medio poroso puede ger

. 0 ’
de metal sinterizado resistente a la corrosion, o de mate-

rial ceramico, Ia velocidad de paso de alimentacion & tra=-

ves del anillo 38 es controlada por una caida de presién
moderada & traves del anillo. Preferiblemente la porosgidad
del anillo 38 debe estar entre alrededor de 20 y 35 mloras.
Con el fin de maentener wn flujo uniforme a traves del miem
bro poroso, su porosidad no debe exceder de alrededor de
60 micras. Le corriente de materisl organico que abandone
la superficie del anillo 38 es uniforme y sigue circunfe-
rencialmente hacia abajo la pared enfriada del reactor 28,
Ademés, el tridxido de azufre esis impedido de regresar ha
cia dentro del pasadizo alrededor del tubo 26 por el mo-
vimiento hacia adelante de un gas inerte de limpieza (pqg
ga) hacia el area de baja presiéﬁ. El trioxido de azufre
que s se difunde dentro del pasadizo puede resccionar
exotermicamente con el material orgénico en la superficie
expuesta 44 del anillo poroso 38 pero es demasiado dilui-
do para causar carbonizacion ¥y contaminacion cuando el ma.
terial de alimentacion esta fluyendo. EL gas de purga 6p-
ticamente esta de forma substancisl en uso continuo y sir
ve en funcion adicionsl para evitar la carbonizacidn del
material de residuo sobre la superficie porose cuando él
flujo de trioxido de azufre y material orgénico es parado.
EL gas de purga puede ser un gas inerte, tal como aire de
secado,

Los regotivos son puestos en contacto en la su-—

perficie de pelicula sobre la pared del reactor 28 enfria

172103
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de. por ague ¥y Forman una pelicula fins de mezcla de reac—

cion cuyo grosor determinara la velocidad de enfriamiento.
Bl producto de reaccion que emerge de la zona de reaceion
enfrieda es tratado por metodos convencionaleg, Pules mé-
todog inecluyen la neutralizacion del producto geido por
une base tal como hidroxido de sodio.

Haciendo referencia ahora a la Figura 4, la caw
beza de reactor modificada, generalmente designade por el
numero de referencia 112, difiere de la cabeza de reactor
12 en gue usa anillos porosos concentricos 138 ¥y 140 para
alimentar una alimentacion 1{quida organica a una zona de
reaccion en Hrma de anillo 136 definida por las paredes
dobles 124 y 128.

La cabeza de reactor 112 esta convenientemeute
asegurads al cuerpo 110 del reactor por medio Ge tornillos
roscados iguaelmente espaciados o por pernos 114. La cabe-
za de reactor 112 incluye un alojamiento exterior cilin-
drico de entrada de gas 116 la cual esta conectada al cuer
po 110 proporcionendo una sbertura central primaria aler-
gada 120, Le cabeza de resctor 112 esta también provista
de une entrsda de ges 122. Un tubo cilindrico 124 tenien-
do une pared terminal 126 se extiende coaxialmente dentro
de la aberture central primarias 120 y proporcions una ca~
mars eislads 130 en forma de anillo para hacer pasar el
tridxido de azufre desde la entrada 122 a la zona de reac
cion en Forme de anillo 136+ Una entrada 144 pars alimen-
tar un material organico liguido al anillo interior poro-
80 140 esta formada en la cabeza del reactor y sgse comumi-
ca con una cavided en forme de anillo 148 la cual este

dispuesta concentricamente dentro del tubo cilindrico 124

372103
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This entrede 150 para alimentar un material liguido organi

co al anillo poroso exterior 138, colocado concéntricamen—
te con respecto al asnillo interior poroso 140, se comuni-
ca con una segunde cavidad en forma de anillo 152. Una en
tradas 154 para el gas de purga ests dispuesta centro de la
cabeza del reactor 110 y egta odnectada integramente a la
abertura 156 la cual este ramificada en & interior en sec
ciones cilindricas estrechas 158 y 160 dispuestes concen-
tricamente alrededor de los pasadizos 162 y 164, respec—
tivemente. Bordes cilindricos concentricos 166 y 168 evi-
tan que el trioxido de agufre rarificado reaccione con la
alimentacion orgénica antes de que esta llegue la zona de
reaccion 136, La zona de Teaccion 136 es enfriada por agua
que fluye a traves de los espacios definidos por las va-
redes 124 y 128 y sus respectivas cemisas de fluido 170

¥y 172, drenandose el agua a traves de la salida 174

Si el material organico que se hace reaccionar
tiene cierlta tendencis a solidificarse durante el paso a
traves del anillo poroso, el bloqueo del anillo puede ser
eliminado gi el anillo poroso es previamente calentadov 80
pléndolo con vapor o alre calimte o trabajando a tempera—
turas mes altas de alimentacion y soplendo a fondo el ani
1lo en todas las paradas del equipo. Es tambien posible
evitar la solidificacion del material organico aislando
el anillo poroso de la camara de reaccion enfriada.

Se debers notar que el aparato descrito puede
ser usado para cualquier reaccion entre un gas y una subs
tancia siempre y cuando el anillo poroso sea permeable al
material que ha de pasar a través de el. La reaccion pue-

’ . I3 . ‘s ’
de ser exotlermice o endotermlica., Si es endotermica, los

72103
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nedics de mefrigeracion utilizedos para las reaceiones exo
térmicas son reemplazados por mediog apropisdos ds cale-
faceion.

La siguiente es una comparacion entre el funcio-
namiento de la cabeza de alimentacion del reactor cilindri
ca y con ranuras y la cabeza de alimentacion del reactor
con anillo poroso mostrada en la Figura 3 para distribuir
el material orgénico en un reactor de tridxido de aszufre

de 18 mm en uns planta experimental:

Prueba de experimento de Sulfonacidn

Se hizo un experimento usando cada una de lzs ca
bezas del reactor, la cilindrica con ranuras y Xa de ani-
1lo poroso de slimentacion. Bl tridxido de azufre que pene
{raba era mezclado con aire para dar un volumen de aire de
846,768 1 conteniendo alrededor de 3% de 503. Se usd un
dodecilbenceno lineal, de una composicion que se presume
see uniforme, en cada experimento, siendo el material ob-
tenido de la planta en tambores. Diez elementos de xiltbro
de celulosa de algoddn fueron instalados en las tuberias
orgénica y de lavado de la nuevs cabeza de alimentacion
con anillo poroso,

Durante el experimento en cabesza con ranuras, se
produjo una carbonizacion intencionada cerrando el paso
de alcohilado al final del experimento dejando el aire~SO3
correr durante alrededor de cinco minutos. Tambien se fa-
vorscio una carbonizacion intencionada después de cerrar
el paso después del experimento en la cabeza porosa (conel

aire de purga cerrado y con aire-SO3 corriendo durante al

572103
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rededor de 3 minutos geguido por el cierre del paso del
aire y dejando correr el SO3 durante 2 minutos). La cabeza
porosa del reachor ers lavada con agua sobrecalentada
(G05-1212C), después del incidente de carbonizacion. No se
encontro material carbonizado alguno después de la separa-
cion de la cabeza del reactor. Aproximadsmente 5% de la su
perficie lateral de entrads de la pared porosa estaba cu-
bierta con cercog en forma de rosca, etc.

Lag giguientes son las condiciones promedios du-—

rante los experimentos anteriores:

Cabsza Cilindro con ranuras Tapén POLCOSO
Tiempo 3-1/2 horas 3-1/4 horas
Velocidad de S0, (xg/ar) 5,90 5,95
Velocidad de alcohilado

(kg/hr. ) 16,75 16,82
Aire vaporizador (1/mi. en

C.N.) 722,16 722,16

Aire mezclador (1/mi. en

C.N.) 124,61 124,61

Aire de purga (1l/hora en

coNo) - 424‘,8

Proporcion molar 803/h;
cohilado 1,039 1,043

Muestras de mezcla acida fueron tomadas aproxima
damente cada medis hora dursnte los experimentos descritos
arriba. Oinco gramos de mezcla acida fueron dilufdos a 100
cc. con metanol y fueron tomadas lecturas Klett. No se usd
digestién ni hidretacion antes de la neutralizacion. Los

regultados se muestran en la siguiente Tabla I.
=5 £ :S
37240
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TABLA I

Ana1151s de muestras de experlmentaciqn
de Mezclas Acida

Cilindro con renmras Anillo poroso de 20 micras
24 33
30 25
25 22
25 22
25 22
23 25
28 26
23
Promedio 25,7 7 24,8

Ia mezela ecida del reactor en los experimertos
snteriores fué neutrelizada con hidroxido de sodio mecusso
para formar una lechads acuose de dodecilbenceno suliona-
to sodico. El contenido de solidos de la lechada acuosa re
sultante estaba en el margen de 53-56% en peso. Los dehos
snaliticos no muestran una diferencia significativa en los
colores de la Mezcla Acida o rendimientos de sulfonato usan
do las dog cabezas del reactor. lLos experimentos de prueba
por lo tanto indicen que la nueva cabeza del reactor de ani
1lo poroso para alimentacion funciona por lo menos tan bien
como la cabeza antigunae de cilindro con ranuras.

La presente solicitud, que corresponde & la pre-—
sentada en Estados Unidos de América, el 9 de Octubre de
1.968, bajo el N® 766,255, se acoge a los beneficios del

Articulo 51 del vigente BEstatuto sovre Propiedad Indug-

572
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RETVINDICACIONES

Los puntos de invencion propia y nueva, que se
presentan para que sean objeto de esta golicitud de Paten
te de Invencion en Espafia, por VEINTE afios, son los si-
guientes:

1— Un aparato para hacer reaccionar continua-
mente una substancia con un gas que comprende un reactor
que tiene una cabeza de reacitor y un cuerpo de reactor,

. - ? - ’ 3
teniendo dicho cuerpo una camara de reaccion en el migmo

“que tiene por 1o menos una pared periférica, teniendo di-

cha cabeza del reactor una primera aberiura a traves en
la misma, medios tubulares de entrada en dicha primsra aber
tura que se extienden dentro de dicha camara en una rela-
cion estrechamente espaciada a dicha pared periférica pa=-
re entregar un gas a dicha cémara, por lo menos un arillo
PoOroso cbntiguo a y espacisdo de dichos medios tubularses
de entrada, teniendo dicha cabeza del reactor por lo me-
nos un medio secundario de enirade en la mlsma para entre
gar una substanciae liquida sobre dicho anillo porosgo de
manere que dicho anillo poroso distribuyas dicha substian-
cla liquida uniformemente y a unavelocidad controlada a
todo su traves para formar ung pelicula uniforme de subs—
tancis liquida sobre la pared periférica de dicha camare
de reaccion.

2o~ Un aparato de acuerdo con la reivindicacion
1, en el cusl dicha pared periférica constituye una super
ficie de transferencia de calor y ademas incluye medios

acondicionadores de temperatura dispuestos alrededor de
372103
bV b H W
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dicha eimura pura transferir el calor para controlar la j e
teuperatura de la pelicula.
3e= Un aparato de acuerdo con la reivindicacion
2, en el cual dicha pared periférica tiene una camisa para
5 enfriar por medio de agua.
4,~ Un aparato de acuerdo con la reivindicacion
1 en el cual dicha cabeza del reactor esta provista de una
cavided en forma de anillo gue rodea dicho anillo poroso,
comunicandose diche cavidad con dichos medios secundarios
10 de entrada,
5.-~ Un aparato de acuerdo con la reivindicacin
1, en el cual dicha cémara de reaccion esta dispuesta anu
larmente dentro de dicho cuerpo.
6.= Un gparato de acuerdo con la reivindicacidn
15 1, en el cual dicho cuerpo incluye por 1o menos una super
ficie de transferencis de calor dispuesta concentricamen—
te con respecto a dichg camars de reaceion.
Te- Un aparato de acuerdo con la reivindicacion
6, en el cual dos anillos porosos estan concéntricamente
20 digpuesto con respecto a dichos medios tubulares de entrag
da uno con respecto al otro.
8.~ Un aparato de scuerdo con la reivindicaciodn
1, que incluye terceros medlos de entrade en dicha cabeza
de reactor pars la entrega de un gas inerte al espacio en
25 tre dicho anillo poroso y dichos medios tubulares de en-
trada.
9e= Un aparato de acuerdo con la reivindicacion
1, en el cual dicho anillo poroso esta hecho de wn metal
sinterizado, resistente a la corrosiocn.

30 10.= Un aparato de acuerdo con la reivindicacion

372103
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9, en el cuai dicho metal btiene una porogidad de no menos ;umun
de 20 micras.
11.= Un aparato de acuerdo con la reivindicacion
1, en el cual dicho anillo poroso eate hecho de un material
5 ceramico que tiene une porosidad de no menos de 20 micras.
12.- Un aparato de acuerdo con la reivindicacion
1, que incluye medios desmontables que conectan dicha ca-
beza del reactor a dicho cuerpo del reactor para facili-
tar la separacién Ng gustitucion de dicho enillo poroso.
10 13.- Un sparato para hacer reaccionar continua-
mente une sustaneia con un gas.
Tal y como se ha descrito en la Memoria que an=-
tecede, representado en los dibujos que se acompalian y
con los fines que se han especificado.
15 Esta Memoria consta de diecislete hojas escritas

’
a maguine por une sola card.

wadrid, 14 AGQ. 197N
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