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Esta invencién se refiere a la purificacién de una com
posicidén tensoactiva preparada por transesterificacién de sa
carosa con uno o mds triglicéridos.

La memoria de nuestra patente britdnica n? 1,399,053
se refiere & un procedimiento para la preparacidn de una sus-
tancia tensoactiva, que consiste en hacer reaccionar sacarosal
sélida en particulas con un triglicérido de dcido graso como
minimo, en presencia de un catalizador bdsico de transesteri-
ficacién, a una temperatura comprendida entre 110° y 140°¢,
a la presién atmosférica y en ausencia de cualquier disolven
te.

El producto crudo de este procedimiento contiene el mo-—
noéster y el diéster de sacarosa y 4cido graso; triglicéridos
que no han reaccionado; monoglicéridos y diglicéridos del 4ci
do graso formados como subproductos en la reaccibn; y jabones
de 4dcidos grasos; junto con otros componentes menores y gene-
ralmente algo de sacarosa que no ha reaccionado, dependiendo
la cantidad de sacarosa de las proporciones de sacarosa y tri
glicéridos utilizadas y de las condiciones de reaccibén. Los
productos de este t ipo presentan notables propiedades tenso-
activas y pueden ser utilizados sin refinar para muchos finesg
de limpieza. Sin embargo, existe la necesidad de preparar és-
teres’félativamente puros, especialmente monoésteres de sa-
carosa, para uso como agentes tensoactivos y emulgentes en
campos tales como productos alimenticiog, productos de toca—
dor finos, productos farmacéuticos, cauchos y pldsticos, pin-
turas y licores de fermentacidn.

Ahora hemos encontrado que los productos de este tipo
pueden someterse a und o pds tratemientos sencillos de un sé-

lido por un lfquide para formar un producto tensoactivo que




10

16

20

28

30

contiene éster, relativamente exento de materias inorgini-
cas y sacarosa y, de acuerdo con los tratamientos seleccio-
nados, conteniendo una cantidud controlada de diferenter ti
pos de ésteres.

El producto crudo, como se ha explicado antes, contie~
ne monoésteres y diésteres de sacarosa con el decido graso;
glicéridos; jabones; generalmente algo de sacarosa que no N
ha reaccionado; e impurezas coloreadas y compuestos inorgé~
nicos, Una mezcla de ésteres de sacarosa con jabones es un T
material tensoactivo muy Gtil en aplicaciones tales como
agentes limpiadores y, por esta razbn, las descripciones de
procedimientos de la téenica anterior que forman mezclas de
ésteres de sacarosa y jabones, por ejemplo en la memoria de
la patente estadounidense 3.021,324, no siempre indican que
los jabones deben ser eliminados, Sin embargo, en algunos
casos los jabones son indeseables y entonces es necesario
separarlos para obtener un producto exento de jabdén. Por
ejemplo, una mezcla de todos los ésteres presentes (&steres
de sacarosa, monoglicéridos, diglicérides y triglicéridos)
es conocida como "glicéridos de sacarosa" o "sacaroglicéri-
dos" ¥y es un producto comercial dtil por su propio derecho
por ejemplo pars uso en piensos para animales., Los dsteres
de sacarosa por si mismos, especialmente los monoésteres,
también son productos valiosos como se ha explicado antes.

Se har propuesto varias téenicas de purificaeién para
los ésteres de sacarosa, de acuerdo con el medio de reac-
cién utilizado para prepararlos. Estas téenicas se han fun-
dado en gran parte en el reparto entre disolventes, una
téenica que es complicada por la eficécia del producto de-

seado como emulgente. especialmente cuando hay glicéridos
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presentes. En los métodos convencionales de purificacidn, ell
jabén presente en la mezcla de reaccidén es destrufdo, gene-
ralmente por acidulacidn, para producir el deido graso li-
bre, V.g. por adicidn de 4cido acético o cftrico.

Alternativamente, como se describe en la memoria de la
patente britdnica 1.295.721, los jabones pueden ser descom-
puestos por una reaccibn de doble descomposicibn con una sal]
metdlica, siendo repartida la mezcla resultante entre dos
digolventes.

Sin embargo, ahora hemos encontrado que, especislmente
en presencia.de glicéridos, los métodos de reparto disolven
te~disolvente son diffciles de manejar debido a la emulsifi-
cacibn y a que se requieren técenicas de desplazamiento sali-
no o temperaturas elevadas para que sean viables. Sin embar—
go, las temperaturas elevadas son muy indeseables cuando se
trabaja con disolventes inflamables y vol4tiles.

De acuerdo con esta invencidn, se proporciona un pro-
cedimiento para la preparacién de un agente tensoactivo gue
contiene un éster de sacarosa, que consiste en transesterifi
car la sacarosa con un triglicérido de 4cido graso como.mi-
nimo, para formar un primer material sélido que contiene:

" (i) monoédsteres y difsteres de dcides grascsde sacarosa;
(ii) monoglicéridos, diglicéridos y triglicéridos de deci-

dos grasos y

(iii) jabones de dcidos, grasos

¥y posteriormente tratar dicho primer material sdélido con ung

solucibn de una sal metdlica en agua o en un alcanol de 1 a

4 Atomos dercarbono, giendo el metal un metal que forme sa-

les de 4cidos Arasos que sean insolubles en agua 0 en el ci~

tado alcanol, para producir un segundo material sélido que

2
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contiene las sales metédlicas insolubles de Adcidos grasos y
separar un producto que contiene ésteres de sacarosa disol-
viendo los ésteres presentes en un alcanol de 1 a 4 4tomos
de carbono y evaporando la solucidn alcanblica a sequedad
para dar un tercer material sélido.

Ia sal metdlica es convenientemente una sal de un me-

b

tal del Grupo II o Grupo III y sirve para convertir Eualquié
dcido graso libre y/o los jabones del mismo en jabones meﬁé:
licos insolubles del Grupo II o Grupo III. Los metales tipi-
cos del Grupo IT son el caleio, el magnesio y el bario en

el Grupo ITa y el cine¢ en el Grupo IIb, siendo especialmente
preferido el calcio. Una sal metdlica tipica del Grupo III
es una sal de aluminio del Grupo IIIa. (Todas las referen—
cias a los Grupos utilizadas aquf se refieren al Sistema Pe-
riddico de lds Elementos del Handbook of Chemistry and
Physica, 51 edicidn, publicado por The Chemical Rubber Co.,
Ohio, Egtados Unidos).

Naturalmente, la solucién de sal debe contener sal me-
tdlica suficiente para convertir todos los jabones que se
desee. en jabones metdlicos insolubles. Convenientemente,
cuando hay que eliminar prdcticamente la totalidad de los
Jabones, se utiliza un exceso de sal, v.g. alrededor de 1,5
moles por mol de jabdn.

Puede utilizarse cualquier sal soluble, ya sea una sal
simple como acetato chleico, cloruro cdleico, acetato de
eine, cloruro de cinc, sulfato magnésico o sulfato de alu-
minio, 0 una sal doble como sulfato de aluminio y amonio.

El disolvente es convenientemente agua o el alcanol inferion
antes mencionado, de 1 a. 4 dtomos de carbpno, tal como eta-—

nol (v.g. en forma -de esencia metilada industrial) o mejor
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todavia isopropanol (IPA). Las sales, en el caso de la so-
lucibn alecanblica, deben ser sales con un cardcter covalente
apreciable, tales como.los cloruros o sales de Acidos orgd-
nicos débiles como los acetatos. Se prefieren el cloruro cdl
cico o el acetato de cinec,

Los ésteres de sacarosa son muy conocidos como especial
mente eficaces como agentes dispersantes de jabones de cal.
Por lo tanto, es quizds sorprendente que, especialmente en
condiciones acuosas, la formacidn de jebones insolubles como

los jabones de cal permita que los ésteres sean fdcilmente

separados y no conduzca a la formacién de emulsiones intra—

tables.

Un simple tratamiento de la mezcla con una solucidn al-
cohblica de la sal, v.g. cloruro célcico en IPA y evaporacié
del liquido que sobrenada separado de los sélidos coagulados
da en una sola etapa una mezcla de "glicéridos de sacarosa"
de utilidad comercial (Producto I).

Cuando es necesario separar los ésteres de sacarosa de
los glicérides presentes, seprefiere otro tratamiento deno-—
minado aqui tratamiento con disolvente. En este tratamiento,
uno de los materiales sblidos, es decir, el primer material
sélido obtenido directamente de la reaccibn de transesteri—r
ficacibn o el segundo material sblido obtenido despuds de
tratamiento con una solucién de una sal metdlica, o el ter—
cer material sélido obtenide después de evaporar la solu-
cibn alcanélica a sequedad, se trata con un disolvente orgd-
nico en el que son solubles los glicéridos pero son précti-
camente insolubles los monoésteres y diésteres de sacarosa,
En esta extraccién son adecuados los disolventes cetdnicos

tales como acetoaa;y‘mé@ilctilcetana per@ se utiliza mejor

%




10

18

20

25

30

_ to del extracto con disolvente.

w1 disolvente menos hidrofilico, no miseible con agua, por
ejemplo un éster como acetato de etilo o un clorohidrocarbu—
ro como 1,2-dicloroetanc. Esta extraccidn separa los mono-
glicéridos, los diglicéridos y los triglicédridos, cuando es-
tdn presentes en la mezcla de reaccibn, y también, cuando
estdn presentes, los ésteres superiores de sacarosa. Cual-

quiera de estos ésteres puede ser recuperado como sﬁbproduéc

Si el tratamiento con disolvente se efectla sobre el pri- T
mer material sélido, es decir, la propia mezéla de reaccidn,
va seguido del tratamiento con sal metdlica utilizando una
sal metdlica disuelta en agua 0 en un aicdhol.

El tratamiento con una sal metdlica acuosa elimina de
la sacarosa en fase 1fquida las impurezas coloreadas y la
materia inorgdnica, dejando un residuo sélido que contiecne
los ésteres deseados y las sales metélicas precipitadas
(Producto IT). Enténces los ésteres pueden ser separados
por tratamiento de este sélido con un disolvente alcohdli-
¢o, v.g. IPA.

El tratamiento alcohdlico forma una solucién aleohdlica
de los ésteres y un residuo s6lido de las slks:metdlices preci-
pitadas. Si se desea, los ésteres asi obtenidos pueden ser
purificados de nuevo repartiéndolos entre una cetona, como
metiletileetona, y agua para separar las impurezas colorea-—
das y la sacarosa, .

9i el tratamierto con disolvente antes mencionado se
efectua sobre el residuo después del tratamiento con sal me-
$4lica ubilizando una solucién acuosa de la sal metdlica,
produce un:rqsidug sé}idq gimilar al Pr?ducto IT del que

pueden obtenerse log éeteres desepdos por extraccibn alco-
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hélica como se ha descrito para el Producto II. El residuo
s8lido del tratamiento con la sal metdlica puede ser - sepa~
rado por filtracidn, convenientemente en un filtro de tam—
bor giratorio. La separacidén del residuo insoluble es mejo-
rada si la suspensién obtenida se mezcla suavemente a tempe~
ratura moderadamente elevada (v.g. hasta 7000, especialmente
a 35—6000). Este tratamiento ayuda a coagular el material
sélido de manera que puede ser mds ficilmente filtrado. Es
preferible secar 1la torta del filtro antes de ser sometida
al tratamiento con disolvente.

Por lo tanto, cada uno de los tratamientos con una sal
metdlica o un disolvente implica una extraceidn simple de
un material sélido con un 1fguido y por lo tanto no implica
ninguna extraccidn liquido/l{quido con sus consiguientes
problemas.,

Los ejemplos ilustran mejor la invencidn (todos los
porcentajes se dan en peso):

EJEMPLO 1

En un reactor de 200 litros se mezclan 50,79 kg de sebo}

y 6,0 kg del producto tensoactivo (impurificado) de una reac
cién similar anterior, utilizando un mezclador Silverson

de cuatro caballos, con um cabezal de gran cizallamiento que
opera é 3000 rpm, mientras se hace pasar vapor de agua a tra;
vés de una camisa externa fijado al reactor. Cuando la tem—
peratura de la suspensidn resultante llega a 125°C, se alfia-
den 21,59 kg de sacarosa (azlcar granulado) y 6,35 kg de car]
bonato potédsico anhidro y se continua mezclando. La mezola
de reaccién comienza a espesar al cabo de hora y media apro-
Ximadamente y al cabo de uras 5 hovas se hace circular agua

de refrigeracibn a través deo la camisa situada alrededor del

1
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reactor con -objeto de mantener la temperatura de la mezcla
a 125%C. Se deja de mezclar al cabo de 12 horas y la mezcla
se deja enfriar y solidificar dando alrededor de 83 kg de
un material tensoactivo céreo. Se encuentra que este mate—
rial contiene 33 % de jabones, 13,3 % de monoglicéridos,
12,1 % de diglicéridos, 12,0 % de sacarosa, 17,1 % de mono-

dster de sacarosa y alrededor de 3 % de diédster de sdcarosa.

Un kilo de este material se transforma en escamas y se agre-—

ga a 2,5 litros de una solucicn acuosa'que contiene 160 g
de cloruro cdlecico. La mezcla se agita para producir una sus
pensién de pH 7,4 que se calienta a 35°C durante 15 minutos
bajo el vacfo de la trompa de agua, en un evaporador rota-—
torio, para coagular los sélidos y separar parte del agua,
Despuds la mezecla se filtra (vidrio sinterizado) y la torta
de sblidos se prensa para separar la mayor cantidad posible
de agua.

La torta himeds resultante se agita con 2 x 3 litros
de gcetato de etilo. Se deja sedimentar la mezcla y se sepa-
ra el extracto en disolvente. Este extracto puede ser evapo-
rado para dar un residuo céreo (aproximadamente 180 g), que

contiene monoglicéridos, diglicédridos y triglicéridos que

_pueden Ser purificados més si se desea.

El residuc (aproximadamente 500 g) de la extraccidn
con acetato de etilo se agita con 2 x 2 litros de isopropa-
nol y la mezcla se filtna (succibn, vidrio sinterizado) y
el filtrado se evapora a sequedad para dar un material céreo
blando pardo (130 g) que contiene 80 % de monodster y dids-
ter de sacarosa junto con aproximadamente 10 % de sacarosa,

2,3 % de monoglicéridos.y 6,7 % de jahones.
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EJEMPLO 2

Se transforman en escamas 200 g del producto de reac—
cidn crudo obtenido como se ha descrito en el Ejemplo 1 y se
agregan & wna solucibn de 32 g de cloruro chleico en 500 ml
de agua, La suspensidén se agita a 60-70°¢ para coagular el
sélido. Después se filtra la suspensidén y el material sélido
se lava con salmuera (15 g de cloruro sbédico en 250 ml de
agua) y Se seca. .

Después se agrega el materidl s6lido sobre isopropanocl
(2,6 litros, 45°C) y la mezela se agita fuertemente durante
30 minutos, Después se filtra la mezcla y el filtrado se eval
pora a sequedad. El andlisis por cromatografia de gas-1iqui
do del residuo indica la siguiente composicidn: monoglicé-
ridos, 18,3 %; diglicéridos, 18,1 %; triglicéridos, 5,5 %;
monoésteres de sacarosa, 40,1 %; diésteres de sacarosa,
18,0 %.

EJEMPLO 3

Se disuelven 13,03 g de cloruro cdleico en 3 litros de
isopropanol a 40°C. Se transforman en escamas 200 g del pro-
ducto de reaccidn crudo obtenido como se ha descrito en el
Ejemplo 1, se agregan a la solucidn caliente y la mezcla se
agita fuertemente durante 2 horas. Despuds se filtra la mez~
cla y el filtrado se evapora a sequedad. El andlisis por
eromatograffa de gas-l{quido del residuo seco indica la si-
guiente composicidén: monoglicéridos, 24,56 %; diglicéridos,
16,31 %; triglicéridos, 14,32 %; monoésteres de sacarosa,
37,82 %; diésteres de sacarosa, 14,34 %; sacarosa, 2,65 %.

ETENPLO 4

Se afiaden 200 g del producto de reageidn crudo obteni-

-

do como se ha desciit, dén el Ejemplo 1 & 3 litros de 1,2-di =
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| cloroetano seco y la susﬁensién se agita durante 3 horas y

ge deja en reposo durante la noche. Se filtra el sdlido y se
seca,

Se disuelven 13,03 g de cloruro cdlcico en 2,25 litros
de isopropanocl a 40°C, El sélido seco se agrege a la solu-
cidn isopropandlica caliente y la suspensidn se agita a gran
velocidad durante 3 horas. Después se filtra la mazcia.y els
filtrado se evapora a sequedad. El andlisis por cromatogra~&
ffa de gas-l{quido del residuo seco indica la siguiente come |
posicidén: monoglicéridos, 14,24 %; jabones, 10,09 %; mono-
ésteres de sacarocsa, 49;36 %3 diésteres de sacarosa, 24,63 %;
sacarosa, 1,68 %.

. BJEVMPLO 5

Se extraen 1200 g de un producto seco obtenido por
tratamiento Eon cloruro cdlcico acuoso de una mezocla de reac-
0ién como la desorita en el Ejemplo 1, pero empleando aceite
de palma parcialmente endurecido en lugar de sebo, con 12 1li-
tros de acetato de etilo para formar un extracto que contie-
ne 507 g de una mezcla de monoglicéridos, diglicéridos y
triglicéridos. ELl residuo (693 g) se extrae con isopropanol
caliente (10 ml/g) para dar 300 g de ésteres de sacarosa.

BJEMPLO 6

"Se extraen 700 g de un producto crudo seco, obtenido

- como en el Ejemplo 1 despuds de tratamiento con cloruro cédl-~

cico acuoso, pero empleapdo aceite de palma parcialmente en-
durecido en lugar de ssbo, con 10 ml/g de isopropanol caliend
te para dar 350 g de sacaroglicéridos.
EJEMPLO 7
Se extrae.l kg dg,un,produc@o crudo seco obtenido como

en el Ejemplo 1 empleahdo un tratamientd. con cloruro cdicico
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acuoso, pero utilizando aceite de palma totalmente hidroge-
nado en lugar de sebo, con 10 ml/g de acetato de etilo para
dar 390 g de una mezcla de monoglicéridos, diglicéridos y
triglicéridos. El residuo (610 g) se extrae con 10 ml/g de
isopropanol caliente para dar 290 g de ésteres de sacarosa.
' EJEMPLO 8
El producto crudo seco utilizado como material de par-
tida en el Ejemplo 7 (1 kg) se extrae con 10 ml/g de isopro-
panol caliente pzra dar 600 g de sacaroglicéridos,
EJEMPLO 9
Se repite el prccedimiento del Ejemplo f utilizando
1 kg de un producto derivado de sebo totalmente hidrogenado
en lugar de aceite de palma totalmente hidrogenado, para dar
un extracto de monoglicéridos, diglicéridos y triglicéridos
(400 g). El residuo (600 g) se extrae con 10 ml/g de isopro-—
panol caliente para dar 270 g de ésteres de sacarosa.
EJEMPLO 10
Se repite el procedimiento del Ejemplo 8 utilizando
1 kg de un producto derivado de sebo totalmente hidrogenado
en lugar de aceite de palma totalmente hidrogenado, para dar
500 g de sacaroglicéridos.
EJEMPLO 11

Se traten 200 g de un producto de transesterificacién

- crudo, obtenido como en el Ejemplo 1, con 50 g de sulfato de

aluminio y amonio (AlNH4GSO4)2.12HéO) en 2 litros de agua a
la temperatura ambiente. Después se filtra la mezcla y los
sélidos secos de color pardo oscuro (177 g) se extraen con
acetato de etilo e isopropanol como en el Ejemplo 1 para dar

wn producto similar.. ‘

~
‘

»
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Un subproducto 8el tratamieito es un jabén de aluminio

que es Util industrialmente, por ejemplc en grasas.
BJ MPLO 12

Se repite el tratamiento del Ejemplo 11, empleando
30 g de acetato de cine (Zn(OAc)2.2H20) en lugar de la sal
de aluminio., Se extraen los sdélidos secos (174 g) con zcetam
to de etilo (2 x 6 ml) y el residuo sélido seco de color pa%h
do oscuro (96 g) se extrae con isopropanol como antes para |
dar un producto similar.

BJELPLO 13

Se repite el tratamiento con sal del Ejemplo 1 emplean—
do 200 g de producto de reaccién crudo y 32 g de cloruro cédl-
cico en 1 litro de agua. La mezcla se agita durante 30 minu-
tos a la temperatura ambiente y después se calienta a 60—
70°¢ para coagularla, EL sélido se suspende en un litro de
agua conteniendo 30 g de cloruro sédico y se coagula de nue—
vo a 60-70°C, Despuds el sélido seco (177 &) se divide en
dos partes.

(a) La mitad del sélido se extrae con esencia metilada
industrial (aproximadamente 1,5 litros) para dar un extracto
de sacaroglicéridos (43 g).

(b) La otra mitad del sélido se extrae con metil-
etilcetona para separar los glicéridos mixtos de la misma ma-]
nera que con acetato de etilo., El residuo se extrae con IPA
en la forma habitual para-dsr un producto similar.

BJWPLO 14

Se repite el tratamiento del Ejemplo 3, empleando
15,96 g de cloruro de cinc granulado en lugar de cloruro cdl-
cico. La mezcla se agita durante 1 hora aproximadamente y se

filira. Bl filtrade se evapora pafa'dar~325 g de sacarogli-
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- segando material sélido que contiene dichas sales metdlicas

- 14—

céridos.
EJEHNPLO 15

Se repite el tratamiento del Ejemplo 11 empleando 32 g
de sulfato magnésico anhidro en lugar de la sal de aluminio.
Bl sélido seco se extrae con acctato de etilo e IPA como an~
tes para dar un producto similar.

En resumen, la Patente de Invencién que se solicita de-
berd recaer sobre lzs siguientes:

RETIVINDICACIONES

1. Un procedimiento para la preparacién de un agente
tensoactivo que contiene ésteres de sacarosa por itransesteri-
ficacibn de sacarosa con por 1o menos un triglicérido de Aci-
do graso y conversién de los jabones presentes en sales metd-|
licas, caracterizado porque el primer materigl sélido obteni-
do en la transesterificacidn, que contiene:

(i) monodsteres y diésteres de dcidos grasos de sacarosa;
(ii) monoglicéridos, diglicéridos y triglicéridos de 4cidos

grasos y
(iii) jahones de 4cidos grasos,
es posteriormente tratado con una solucidn de una sal meté-
lica en agua 0 en un alcanol de 1 a 4 &tomos de carbono, sgien
do el metal un metal que forma sales de dcidos grasos que son

insolubles en agua o en el citado alcanol, para producir un

insolubles de 4cidos grases y separar un producto que con-
tiene ésteres de sacarosa por disolucibén de los dsteres pre-
sentes en un alcanol de 1 a 4 dtomos de carbono y evaporacidi
de la solucidn alcandlica a sequedad para dar un tercer ma—

terial sélido, o -
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2. Un procedimiento segfln la Reivindicacidn 1, carac—
terizado porque dicha sal es una sal de un metal del Gru-
ro II o del Grupo III.

3. Un procedimiento segln la Reivindicacién 2, carac-
terizado porque dicha sal es una sal de calecio, magnesio,
bario, ecine o aluminio.

4. Un procedimiento gegin la'Reivindicacidn 1, carac-{.
terizado porque el primer material sélido es tratado con una‘
solucibn acuosa de una sal metdlica y la suspensidén de la so-
luciébn y.el segundo material sélido obtenida as{ se mezcla a
una temperatura de hasta 7000 antes de separar los sdélidos.

5. Un procedimiento segin la Reivindicacién 1, carac-—
terizado porque uno de dichos materiales sélidos es extrafl-
do con un disolvente orginico en el que son sulubles los gli-
céridos pero son sustanecialmente insolubles los monoésteres |
y didsteres de sacarosa, para dar un producto esencialmente
exento de monoglicéridos, diglicéridos y triglicéridos.

6. Un procedimiento segin la Reivindicacién 5, carac~
terizado porque el primer material sdlido es extrafdo con
dicho disolvente orgénico antes del tratamiento con la solu—
cidn de sal metdlica.

7. Un procedimicnto segln la Reivindicacién 5, carac-—
terizado porque la sal metdlica se disuelve en agua y el se-
gundo material sélido se extrae con dicho disolvente orgdinico
antes de disolver selectiyamente los ésteres en el alcanol,

8., Un procedimiento segin la Reivindicacidén 5, carac-
terizado porque el tercer material sélido es extrafdo con di-
cho disolventz orgénico.

9. Un procedimiento segln la, Reivindicacién 5, carac-

terizado porque. €l disolvende orgénico e, acetato de etilo,
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10, Se reivindica por Gltimo como objeto sobre el que
ha de recaer la Patente de Invencidén que se solicita: UN
PROCEDIMIENTO PARA LA PREPARACION DE UN AGENTE TENSOACTIVO.

Todo conforme queda descrito y reivindicado en la prel
sente Memoria descriptiva que consta de dieciseis péginas
mecanografiadas.

Madrid, 14 de Abril de 1976
BERNARDO UNGRIA

b.pP.
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