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YPROCEDIMIENTO PARA LA PREPARACION DE
UNA RESINA FENOLICA",

G‘%I/fwfﬂflﬁﬁ BAKELITE XYLONITE LIMITED, entidad inglesa,

regsidente en: 27 Blaniford Street, LONDRES, W.1.,
Inglaterra.

Este invento se refiere a resinas fendlicas
¥y & un procedimiento pars su preparacién, ¥ en espe-
cial, a resinas flexibles adecuadas para los fines de
moldeo, trabazdn y revestimiento, o para su incorpora

5. cion en barnices laminados, especialmente en la obten
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cidn de laminadositipo eléctrico.

De acuerdo con este invento, se proporcio-
na un procedimiento, para la preparacidn de unz resi-
na fendlica, que comprende (&) el formar un producto
condensable mediante la reaccidn de un aceite secante,
en presencia de un fenol, con un producto de adicidn
de un fenol y un terpeno, y luego (b) el formar la re~
sina fendlica haciendo reaccionar uno o mds aldehidos
con el producto condensable de la etapa (a). Este in-
vento incluye tembién las resinas fendlicas cuando Se
preparan por el procedimiento del mismo.

‘ Los fenoles susceptibles de empleo a2l pre-—
parar el producto de adicidn (terpeno femol) son los
fenoles comimmente empleados en la preparacidn de re-
sinas fendlicas e ineluyen fenoles tales c¢omo el hi-
droxibenceno y sus homdlogos, por ejemplo, cresol,
xilenoles, butil-~-fenoles y similares, o mezclas de 2
o mis de estos fenoles. Con preferencis le posicidn
para en los grupos hidroxilo fendlicos, y por lo menos
una posicion orto, estan libres de grupos substituyen-
tes. El fenol preferido es sl hidroxibenceno.

Ia denominacidn "aceite sécanxe", tal como
8¢ emplea en esta Memoria,'incluye aceites semi-secan
tes ademfs de los aceites secantes convencionales, ta-
les como aceite de tung o aceite de ricimo deshidrata-
do. Pueden usarse mezclas de aceites secantes, pero se
prefiere utilizar el aceite de tung como componente
unico del aceite secante. La denominacidén "terpemo"
tal como se utiliza en esta Memoria, inecluye: ‘

(1) TLos terpenos en el sentido restringido de la
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pelabra, o sea (hidrocarburos terpénicos) ¥y los com=
puestos libres de oxigeno o que lo contengan, sature-
dos o insaturados immediatamente derivados de aqnélloe,
tales como:

(a) los hidrocarburos de la férmula gensral
C1OH16 tales como limoneno, pineno y can-
feno, monfteno; menteno, canfano y carano;

(b) los hidroxicompuestos y derivados sencillos
de los mismos, tales como metol, terpina,
terpineol y borneol ;

(e¢) otros compuestos que contienen ox{geno ¥,
més especialmente, compuestos carbonflicos;
cineol; metona, pulegona, carvona, etc.

(2) Los sesquiterpenos y compuestos satura-
dos e insaturados exentos de oxigeno 0 que lo contie-
nen, immediatamente derivados de aquellos, tales como
cedreno, cadineno, cedrol y santalol.

(3) Los di-~ y politerpenos y sus derivados
que contienen oxigeno, por ejemplo dcido abiético, sl
cohol coniferilico y amirinss,

(4) Los compuestos aciclicos fécilmente de-
rivados, o0 que puedan convertirse sin dificultad en
compuestos pertenscientes & las clases antes citadas
en los pérrafos (1) a (3) incluyendo (a) los llamados
"terpendgenos” o "terpenos olefinicos" y simples deri-
vados de los mismos, que contengan oxigeno, PoOTr ejem=
plo, isopreno, geraniol, linalool, hidrato de terpina,
y citral; (b) los compuestos derivados de substancias
de las clases antes citadas, y especialmente las men-

cionades en los parrafos (2) y (3).
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Existen muchos materisles facilmente ase-
quibles, que contienen un porcentaje elevado de los
terpenos, tales como los anies mencionados., En espe-
cial, pueden citarse los aceites de trementina deri-
vados de bélsamos naturales o de las mamfacturas de
celulosa; depentenos, aceite de con{j:’eras, aceite de
pino, aceite de comino (aceite de semilla de "ecaraway" )
aceite de alcanfor, aceite de "“lemon grass", aceite de
bergamota, resina de .goma o reéina de madera y ésteres
de la misma, otras resinas blanies naturales, més o me
nos neutras, y distintos productos de descomposicién
(despolimerizacion) de caucho, aceites resinas, aceites
de copal, y resina liquida. Pueden también usarse mez-
clas de terpenos, .

Los aldehidos de uso posible en la aplica~
cldn de este invento, incluyen aldehidos elifdticos
saturados e insaturados, tales como acetaldehido (pa-
raldehido) y acroleinas, aldehidos arométicos, tales co
mo benzaldehido y aldehidos heterociclicos, tales como
furfuraldehido. El sldehido preferido es el formalalde-
hido, que con preferencia se emplea en forma de solu~
cidn al 37% en agua (formalina), y la reaccidén se des-
eribiré especialmente con referencia al formaldehido.
Sin embafgo, debe tenerse presente que pueden usarse
proporciones equivalentes de otros aldehidos, solos o
junto con formaldehido o un donador de fohnaldehido ’
tal como hexametilenotetramina.

Las resinas a que este invento se refiere
son termoestables o potencialmente termoestables y,

con preferencis, las proporciones ponderales relativas
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de los reactivos, son: 100 partes de fenol, 10 a 100
partes de terpeno, 8 a 140 partes de aceite secante

y 16 a 60 partes de formaldehido. Cuando la resina

ha de usarse como resina sdlida, las proporciones re-
lativas preferidas de los reactivos, en peso, son 100
partes de fenol, 10 a 100 partes de terpeno, 10 a 40
partes de aceite secante y 16 a 43 partes de formal-

- dehido. Cuendo la resina ha de utilizarse como barniz,

las proporciones ponierales relativas son 100 partes
de fenol, 10 a 100 partes de terpenos, 40 a 100 par-
tes de aceite secante y 24 a 43 partes de formalde-
hido. Las resinas obtenidas utilizando un donador de
formaldehido ademds de un aldehido, no son completa-
mente adecuadas para el uso en las composiclones de
revestimiento, ya que la evolucidn de gas tiende a
producir ampollas o sopladuras.,

En general, un aumento en la concentracidn
de aceite secante, da por resultado una resina més
flexible,

El procedimiento a que este invento se re-
fiere, puede aplicarse haciemdo reaccionar el terpeno
con un exceso del fenol, y reaccionando luego el aceite
gecante, y finalmente el formeldehido, o utilizando un
fenol terpénico previamente preparado que luego se ha-
ce reaccionar con més fenol y el aceite secante.

Cuando no se emplea un fenol terpénico pre-
viamente preparado, la primera fase de la preparacidn
de las resinas de este invento, es la reaccidn terpeno/
fenol, que constituye una reaccidn bien conoeida que

se realiza en presencia de catalizadores Friedel Craft
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(tales como BF3), catalizadores &cidos endrgicos, ta-

les como acido sulfirico comcentrado, o mediante un

derivado halégeno del terpeno y ulterior reaccidn con

. el fenol, en presencia de un catalizador tipo Priedel

Craft. EL catelizador preferido es el fenol dcido sul-
fénico.

La reaccidn entre el fenol/mezcla de fenol
terpénico y el aceite secante, se realiza a uns tem-
peratura superior a 90¢C y, con preferencia, entre
1202C y 1602C, en.preséncia de un catalizador Friedel
Craft (tal como BE3) o un 4cido enérgico, tal como el
dcido fenolsulfonico. Cuando no se usa un fenol terpé-
nico previamente preparado, se prefiere emplear el ca-
talizador residual de la reaccidn terpeno/fenocl. Se
prefiere también que la reaccidn fenol/terpeno aceite
secante se realice en una atmosfera inerts, tal como de
nitrégeno o ¢0,, a la presidn atmosférica.

Cuando se emplea un fenol terpénico previe-
mente preparado, la proporcidn de fenol terpénico en
cuanto a fenol, ha de ajustarse para ser equivalente
a las proporciones preferidas antes indicadas, y cuan-
do la prOporeién relativa de aceite-secante excede de
50 partes por 100 partes del fenol, es conveniente
afiadirlo en dos partidas para impedir la gelacidn pre-
mature de la resina.

La reaccidn del condensado fenol/terpeno/acei
te secante con formaldehido, puede catalizarse por ca-
talizadores fenol-formeldehido conocidos, con preferen
eia no de naturaleza alcalina. El1 catalizador prefe-

rido es el acetato de cine.
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A contimuacidn figure una descripeidn , por
via de ejemplo, de los procedimientos y resinas de

este invento.

EJEMPLO I -

Este ejemplo aclara la preparacidn de una
resina para usarse como barniz, y describe también

la preparacién y el empleo de dicho barniz. Se usaron

- los componentes siguientes:

Fenol 180 g.
Dipenteno T0 g.
Acido fenol sulfdnico - 0,48 ml,
Aceite de tung 127 g.
Formalina 37% 225 g.
Acetato de zine g9 g.
Metanol 167 g.
Tolueno 166 g.

El &cido fenol sulfdnico se afiadidé al fenol
fumdido, y la mezcla se calento & 852C. El dipenteno
se introduce durante un perfio de 1 hora a una tempe~
ratura de 85 a 889C. La mezcla se calentd a 1008C y
se conservd & este temperatura durante 1 hora. Se affa-
416 el mceite de tung y la mezcla se calentd a 1609
on una atmésfera inerte mantenida a 1609C durante 30
mimutos, y luego se enfrid. Ia formalina y el acetato
de cine se introdujeron a contimacidn; la mezcla se
sometid a reflujo durante 45 mimtos y luego se desti-
14 en vacio hasta que la temperatura alcanzd los 10020,
a una presidn de 100 mm de mercurio. A contimmacidn se
afiadid el metanol mezclado con el tolueno, para propor

cionar un barniz claro de una viscosidad de 45 centis-
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laminados o para revestir planchas de estafio,

Se revisti¢ una planche de estafio con el
barniz de fenol/terpénico fenol/aceite de tung-formal-
dehido, preparado como Se acabe de indicar. Podfa plee
garse enérgicamente en dos direccionss perpendiculares,
s8in resquebrajar ni deteriorar en modo alguno el reves-
timiento,

Un laminado obtenido partiendo del barniz
permitia la obbtencidn de troquelados & la temperatura
ambiente, sin, virtualmente, defectos superficiales.
Los trogqueledos recib{an un grado de punzonado de 95%
(de mcuerdo con la norma D 617—44 de la Sociedad Ame-
ricana de Ensayo de Materiales) mientras que los la-
ninados obtenidos de un barniz corriente para el tro-
quelado en frio gue contenfan un plastificador afiadido,

tenfan un grado de punzonado del 75%.

EJEMPLO II ~

Este ejemplo aclara la preparacidn de una
resina sdlida adecuada para utilizarse como polve de

revestimiento. Se usaron los componentes siguientes:

Fenol 504 &
& =pineno A 192 g.
Acido fenol sulfdnico 2.7 ml.
Aceite de tung 60 g.
Pormalina 37% 756 g.
Acetato de zine 21.6 g.

ELl dcido fenol sulfémnico se afiadid al fenol
fundido, y la mezcla se calentd a 8520, Durante un

periodo superior a 60 mimutos, se infrodujo el o{-pineno
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a 85-882C, en una atmosfera inerte. La mezcla se ca-
lenté a 1002C y se conservd a esta temperatura duran-
te 1 hora, Se afiadid el aceite de tung y la mezcla se
calentd a 1602C en una atmésfera inerte, manteniéndo=
se a esta temberatura durante 30 mimntos. Le mezcla
se enfrio a contimacidn, se afiadieron la formalina y
el acetato de cinc, la mezcla se sometid a reflujo
durante 3 horas y luego se deshidratd sometida a un
vacfo de 660 mm hasta que la temperatura llegd a 1209C.
Esata temperafura se conservo hasta que la resina cons-
tituyé un sélido triturable en frio.

De esta resina se prepard un polvo fenélico

para revestimiento, de acuerdo con la siguiente for-

mulacions
Resina molida 100 partes en peso
Butiral polivin{lico 3 partes en peso
Caolin 25 partes en peso
Bentona 27 0.75 partes en peso
Pigmento 6xido de hierro 5 partes en peso
Oxido de zine 1 parte en peso

Los materiales se mezclaron en un mezclador
de polvos, y la mezcla se amasd en partidas en rodi-
llos calentados, de velocidades distintas, durante 3
a 5 mimtos a 659C. El material en forme de léminas
se enfrid y molié para proporcionar 2 partes:

(a) Todo €1 pasaba el tamiz de 60 mallas Norma
Britanica criba de enmsayo 410

(b) Todo €l pasaba el tamiz de 200 mallas Norme
Britanica criba de emsayo 410.

Los polvos (a) y (b) circuleban ambos libre-
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mente y eran adecuados para los fines de revesti-
miento.

‘El polvo (a) podfa fluidizarse en un lecho
convencional de fluidizacidn, y los articulos previe-
nmente calentados a 1502 y sumergidos en el polvo, que-
daban revestidos de una capa fenblice adherents, sus-
ceptible de curarse por caeldeo & 1509C durante 1 hora.

El polvo (b) se comprobd que era adecuado
para usarse en la aplicacién de revestimiertos fend-
licos porflistribucidn o depdsito de polvo electro-
estatico sobre superficies friass, templadas o calien-
tes. Las peliculas se curaban calentdndose durante 1
hora a 150¢C, )

Una planche de metal revestida por el méto-
do de capa o lecho fluidizada, con una composicidn
sobre la base de la formula anterior podfa golpearse
enérgicamente con un objeto duro y afilado, sin dete-
rioro ni separacidém de la capa.

Un revestimiento superficial sobre la base
de un resol fenolico comvencional y aplicado a una
plancha enfloga de metal, por el mismo procedimiento,
era extremadamente quebradiza y se de;sconchaba al mds
ligero chogque.

Logflos ejemplos mnteriores demuestran le
buenaflexibilidad de las resinas de este invento en
ausencia de un plastificador afiadido.

EJEMPLO TIT -

Este ejemplo aclara el empleo de un fenol
distinto del hidroxibenceno. El material empleado era

une fraccion cresol comercialmente aseguible, que
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contenfa el 40% en peso de metacresol.

Cresol (como antes se describe) 600 g.
Dipenteno 120 g.
Acido fenol sulfdnico 1,785 ml.
Aceite de tung 540 g
Formalina 37% 642 g.
Acetato de cine 12,6 g.
Metanol i80 &o
Tolueno 120 g.

El decido fenol sulfénico se agregd al cre-
80l y la mezcla se calento a 852C, El dipenteno se
introdujo en un periodo de 15 mimtos, la mezcla se
calenté a 10090 y se conservd a esta temperatura du-
rante 1 hora."A contimacion se hizo reaccionar el
aceite de tung en 2 partes iguales, cada una de ellas
reacciond durante 30 mimmtos a 1502C en una atmésfera
inerte, El producto se enfrid y se afiadieron la forma-
lina y el acetato de cine. Le mezcla se calentd y so-
metid & reflujo a le temperatura atmosférica, durante
45 minutos, y a contimacion se extrajo el agua por
destilacién en vacio hesta que la temperastura de la re
gina alcanzo los 1048C a una presidn de 80 mm de mer-
curio. El metanol mezclado con el tolueno, se efiadid
pare proporeionar un barniz claro de ung viscosidad de
34 centistokes a 2590, adecuada para impregnar papel
para laminados. .

Un lamingdo producido partiendo de estelbar~
niz no tiene précticamente burbujas o defectos super-
ficlales, puede punzonarse facilmente a la temperatura

ambiente y tiene un grado de punzonado de 95% (norma
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D617-44 de la A.S.T.M.).
EJEMPLO IV -

Este ejemplo aclara la preparacién.de una
resina sdlida sobre la base de aceite de linaza, ade-
cuada para el empleo como polvo de revestimiento.

Se repitid el Ejemplo 2, excepto que se uti-

1izd aceite de linaze en lugar de aceite de tung. EL

acelte de linaza se hizo reaccionar del mismo modo que

el aceite de tung, excepto que la temperatura se con-

servo a 1608C durante 1 hora, EL producto se ineluyd
en una compésicién para revestimientos y se molid co-
mo en el Ejemplo 2 y luego Se utilizd en una capa flui
dizeda y se empled en técnicas de revestimiento elec-

troestaticas.

BIEMPLO V -

Este ejemplo aclare la preparacidn de un
barniz adecuado para fines de revestimiento. EL bar-
niz se funda en una mezcla refinada comercialmente
asequible de polimeros bajos de hidrocarburos terpé—
nicos constitufdos casi por completo por diterpenos
de la formula, Cootlzpe '

Fenol 224 g.
- Mezcla de diterpeno 85 g.
Acido fenol sulfénico 0.6 mls.

Aceite de tung 62 g.
Formalina 3%% 202 g.
Acetato de zinc 5.6 g,
Metanol 100 g,

Tolueno - 100 g.
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El dcido fernl sulfémico se afiedi al fenol
fundido y calentado a 852C. El diterpeno se imtrodujo
durante un perfodo de 1 ﬁora, manteniendo la tempera-
tura a 85-882C, La mezcla se calentd a 1008C y se con-
servo = esta-temperatura durante 90 mimitos., EL aceite
de tung se affladid y se calentd a 1509C durante 30 mim-
t0s, en una atmdsfera inerte. El pro&ucto se enfrioc y
se afiadieron la formalina y el acetato de cinc. La mez~
cla se celentd y sometid a reflujo & la presidén atmos-
férica, durante 1 hora, y luego se extrajo el agua por
destilacidn en vac{o, hasta que la temperatura de la
resina aleanzd los 1002C a una presidn de 90 mm de mer
curio. La resine se coiservé a esta temperatura duran-
te 40 minutos antes de afiadir el metanol y el tolueno.

El barniz resultante era de color pélido y transparen-

. te y podla usarse para revestir planchas metdlicas pa~

re. proporcionar un revestimiento transparente y flexi-
ble con buena adherencia al metal. Podia plegarse enér
glicamente en dos direcciones perpendiculares sin res-
quebrajarse ni deteriorar el revestimiento em modo

alguno.

EJEMPLO VI ~

Este ejemplo aclara el empleo de paraldehido,
para preparar uns resina:

Fenol 200 g.

Dipenteno 40 g,
Aceite de tung 60 g.
Acido fenol sulfdnico 2,54 mls,
Paraldehido %0 e

El fenol, el dipenteno y el aceite de tung,
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se hicieron reaccionar utilizando 0,54 cc del dcido
fenol sulfonico, del modo descrito en el Ejemplo 1.
Los restantes 2 cc de dcido fenol sulfénico se afia~
dieron a contimacidn ¥y la temperatura se ajustd a
852C, El paraldehido se introdujo lentamembe durante
un.periodo de 1 hora, dejando que la temperatura as-
cendiera a 909C. El ague formada en la reaceidn, y
todo material no reaccionzdo, se elimind por destila-
cidn en vacio, hesta que la temperatura ascendiere a
1002C a 60 mm de mercuric de presién. La resina se
vertil en estas condicionss en una bandeja para el
enfriamiento., El producto terminzdo era una resina
sélida de color castafio obscuro, que no pudo curarse
por completo mediante la aplicacidn de calor solamen-
te. Una muestra de la resina molida junto con 1074 de
su peso de hexemetileno triamine, se curé répidemente
al calenbtarse a 1509C. La resina curada era bastante
flexible una vez fr{a. Esta resina se comprobd que era
adecuada para la preparaeién de fibras apelmazedas tra
badas con resina, y como material de moldeo, utilizan-
do una técnica de moldeo convencional para resinas
fenblicas.

EJEMPLO VII -

Este ejemplo aclara el empleo de los barnices -
resinosos d¢ste invento, en la preparaciéﬁ de articu-
los chapados de cobre, adecuado para el empleo en la
preparacidén de circuitos impresos o estampados.

Se impregné'previamenﬁe, hasta un contenido
de 14% de resina, un papel tipo eléetrico de 10 milé-

simas de borra de algoddn, con una resina liquida de
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fenolformaldehido de bajo peso molecular, asequible en

‘el comercio, y & contimiacidn se impregnd dicho papel,

hasta un contenido total de 53% de resina, con el ber-

niz del Ejemplo 1. El disolvente se elimind por seeado

en una estufa,

Luego se prepar6 un laminado con seis hojas

del material de borra de algoddn impregnado con resi-

‘na, cubierto con una lémina de pan de cobre revestida,

en la cara interior, con un adhesivo de resina fenoli-

ca de butiral polivinflico susceptible de activarse

por medio del calor. El conjunto se curd entre placas

de acero inoxidable de una prensa de compresién, du~

rante 50 mimitos a 1702 y sometido & una presidn de

119 kg/em2, para formar un leminado de 1,59 mm de es-

pesor. El laminado, chapado de cobre, se comprobd que

tenfa las propiedades siguientes:

absorcidén de agua (B.S.2076,1954)

Pactor"Powder" a 108 ciclos/segun
do (tg§ ), (BS 2782)

resistencia a la desearga eléctri
ca v/mil, (BS 2572)

resistencia de aislamiento
(mg. ohmios), (BS 2782)

resistividad a 108 cps (BS 2782)

resistencia térmice por soldadura
(ec), (Bs 3888?

resistencia al arranque (libras/
pie/pulgada)

"elasificacidn punzonado"
(A.S.T.M, D617-44)

resistencia al disolvente después
de 5 minutos de exposicion
al vapor de tricloroetileno

10
0,03
445

2,5 x 106
4,2

250

95

buena



5e

10.

15.

20,

25.

30.

326646

Las propiedades de punzonado en frio y la
elevada resistencia al vapor de tricloroetileno, ha-
cen al material laminado, especialmente adecuado para
la febricacidn de cireuitos impresos o estampados,

A causa de las utiles propiededes acusadas
por laminados tales como los preparados por el método
deserito en el Ejemplo 7, se comprendera que este in-
vento incluye también un procedimiento para la prepe~
racidn de un laminado de superficie metdlica, adecuado
para wtilizarse en la preperacion de cirouitos impre-
sos o estampados, procedimiento que comprende el im-
pregnar papel con uns solucién de uns resina, de acuer
do con este invento, el preparar un conjunto que con-
tenga una serie de hojas superpuestas del papel impreg
nado, y una capa superficial de metal en forma de pan,
y el consolidar el conjunto mediante calor y presidn.
Con preferencia, las hojas se impregnan previamente
con una resina de fenol-formaldehido de bajo peso mo-~
lecular. Este invento incluye también leminados ade-
cuados para usarse en la preparacion de circuitos im-
presos cuando Se preparan por los procedimientos ulti-
mamente éitados.

- NOTA =

Descrita suficientemente la naturaleza del
invento, as{ como la manera de realizarlo en la préc-
tica, debe hacerse constar que las disposiciones an-
teriormente indicadas son susceptibles de modificacio
nes de detalle en cuanto no alteren su principio fun-
damentel., Tembién se hace constar que el invento co-

rresponie a una solicitud de patente presentada en
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Inglaterra, con fecha 13 de Mayo de 1965, bajo el
Ne 20309/65, acogiéndose por lo tanto a los benefi-

cios que conceden los Convenios Intermacionales en
vigor, siendo lo que constituye la esencia del refe-
rido invento y por lo que se solicita Patente de Inr'
vencidn, por 20 afios en Espafia: "PROCEDIMIERTO PARA
LA PREPARACTON DE UNA RESINA FENOLICA"; caracterizan-
dose por lo siguiente:

18,- Procedimiento paras la preparacidn de
una resina fenoliea, caracterizado porgue se forma
un producto condensable, haciendo reacciomar un acei-
te secante, en presencia de un fenol, con un producto
de adicion de un fenol y un terpeno, y luego formar
la resina fendlica haciendo reaccionar uno o més al-
dehidos con el producto condensable de la primera
etapa.

28,~ Procedimiento, segin la reivindica-
eidn 12, caracterizado porque en la primera etapa se
cataliza con éeido fenol sulfdnico.

32,.~ Procedimiento, segin las reivindica-
ciones 12 o 28, caracterizado porque en la segunda
etapa se cataliza con acetato de cinec,

48, Procedimiento, segin cualquiera de
lag reivindicaciones anteriores, caracterizado porque
como aldehido se emplea formaldehido y los reactivos
en proporciones relativas en peso de 100 partes de
fenol, 10 a 100 partes de terpeno, 8 a 140 pertes de
aceite secante, y 16 a 60 partes de formaldehido; in-

cluyendo las partes mencionadas de fenol y terpeno

lag cantidades empleadas en la preparaeién del producto

i
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de adicion.

58,- "Procedimiento para la preparacidn de
una resina fendlica"; tal y como queda substancial-
mente deserito en la presente Memoria.

Esta Memoria consta de dieciocho hojas, es-

por una 8017031‘9‘[ 2 MAY. 10
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