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MEMORTA DESCRIPTIVA
Este 1nvento se reflere a compOSLciones
aCuouas que contlenen acldds ac111m1no~d1acét1cos
acuosolubles, paftlcularmente sug sales, y proporciona
tn procedlmlento para el tpatamiento del agua con el
que se floculan selectlvamente los iones metélicos y
se inhibe la deposicidén de incrustaciones.

La mayor parte de las aguas naturales, y

gistemas acuosos en general, contienen sales disueltas

de metales tal como calcio, magnesic y bario en adicién
a las sales de metal alcalino ubicuitarias. Existe
una necesidad para lé floculacidén selectiva de ilones
metilicos especfficos en la recuperacién y refinado
de minerales de sus menas; por ejemplo en los procedi=
mientos de tratamiento acuose de la industria de e¥traccién
de metales o el tratamlento de suspensxones acuosas de
carbén; d16x1d0 de titanio, arcillas (por ejemplo caolin)
u éxido férrico.

' La formacién de depdsitos insolubles reduce
la eficacia de 1§s intercambiadores de calor y conductos
de sgistemas de refrigeracién acuosos y eventualmente causa
la interrupecién del gistema dé refrigeracién para su
limpieza. Los éxidos de hierro hidratados son.-un cong-.
tituyente comdn de estos depbsitos y resultan del proceso
de oxidacidn gradual de las superficies de metal ferroso.
En los evaporadorés de desalinacién, las particulas de

8xido de hierro pueden influenciar la naturaleza de

- 1las incrustaciones eventuales que se forman sobre las

superficies de transferencia de calor. Pueden producirse
incrustaciones muy Quebradizas constituidas por

sales de hierro, calcio y magnesio y pueden producir

la interrupcidn de la instalacién y/o el deterier del
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equipo (véase el articulo ”De@allnatlon", 15 (1974) 3

pégn 279—286) La separacién del agua suspendida, para
haoerla indcua frente a proceuos tal como formacién de
1ncrustac10nes vy corrogidn es por tanto altamente deseable.
Siempre que se formen incrustaciones, &stas deben sger

dé modo que puedan extraerse facilmente de las superficies
con medios mecdnicos (tal comc se ha expuesto en el
articulo de D,R. Sexsmith y col.; tTndustrial Water
Engineering® Dec. (1969), pig. 20).

Para llevar a cabo la floculacidn de esta
naturaleza se utilizan, por lo general, polielectrolitos
de elevado peso molecular (véace la patente briténica
NQ 1297180; patente U.5.A. n? 3147318; patente USA n?

3479284} y patente USA no 3894946) .
En la patente estadounidense n2 2.790.778

se deseriben composiciones para prevenir el éxido
constituidas por un vehiculo oleaginoszo y un &cido

aciliminodiacético, o su sal, que tiene la f6rmula

(CHZ)n co0X

N/
\\\(cnz)m CO0X

en donde Rl representa un radical de &cido carboxflico
allfétlco de 8 a 24 C, n y m representan 1 o 2, rec spectiva-
mente y X es H o un grupo capaz de formar una sal con

el grupc de 4cido carboxflico.

) A continuacidn, en la patente USA n® 3981779,
ge deseribe un método para la prevencidén de deposicidn
de incrustaciones de sistemas acuosos, en donde el aditivo

utilizado es un compuesto que tiene la férmula:
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en donde n es un_héme;o:enéero §Ompreﬁdido entre 8 "y 18,
p es menos uno, 1, 30 b, mes 061y XeY seeligen

entre Hj NH v metaleﬁ monovalentes que no sean metales

monovalentei que formen complejoe aminicos o amoniacales.
" 8i bien la floculacién de las particulas
de 6xi¢o de hierroc es un método conocido para prevenir que
el depdsito se adhiera a las superficies metélicas,
habiéndose descrito en la patente briténica n9'1287180,
en donde dicha floculacidn se obtiene utilizando compuestcs
pollméricos, la peticionaria ha descubierto ahora ciertase
cales acuosolubles de dcidos a0111m1no-d1acét1cos de
peso molecular comparativamgnte bajo que pueden utilizarse
con niveles muy bajos. Cualquier exdeso de log compuestos
del invento puede ser también beneflcloso para el sistema
acuoso actuando de por si como un inhibidor de la corrosién
del hierro. Los compuestos citados son muy efectlvos como
floculantes para sales metilicas pecadas e insolubles,
particularmente 6xido férrico. Debido a que el 6xido
férrico puede influenciar la formacién de incrustaciones
que contienen calcio y magnesio, dichos compuestos tienen
también un efecto beneficioso en retardar la formacibn
de incrustaciones y en reducir la adherencia de estas
incrustaciones,:cuando se forman, a superficies metélicas.
Por consiguiente, el presente invento propor-
ciona composicionés acuosas que contienen compuestos

de la férmula:
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/,/CHZCOZX

R g N\\\C I
H,CO Y

2772

en donde R es un radical alquflico recto o ramificado que
contiene de 10 a 17 Atomos de carbono, de preferencia
10-a 15, especialmente 11 4tomos de carbono, y X e ¥

gon iguales o distintos y cada uno es un metal alcalino,
metal alcalinotérreo, radical aménico o aminico, o
hidrégeno.

Ejemplos de radicales alquflicos R son grupos de
n-deciio,rn—dodecilo, n~tridecilo, n-tetradecilo, n-penta-
decilo; n=hexadecilo y n=heptadecilo, as{ como diversos
anélogos de cadena remificada de estos substituyentet;
gin embargo R es, de preferencia, n~undecilo,

Cuando X y/o Y es un radical aminico,

&ste puede ger, por ejemplo, un radical trialquilaminico
con 1 a 4 Atomos de carbono en cada fracecién alquilica,
especialmente un radical de mono-, di- o trimetilamina o
mono~, di o trietilamina o mono~ di o trietanolamina o un
radical piridfnico, por ejemplo picolina. Sin embargo, loe
radicales preferidos X y/o Y son radicales de sodio,
potasio o amonioc. .

Ejemplos especificos de coﬁpuestos de la
férmula I incluyen:

N-lauroiliminodiacetato monosédico

N-~lauroiliminodiacetato disédico

;N~lauroiliminodiacetato mono~potésico
N-lauroiliminodiacetatordipotésico
N-lauroiliminodiacetato mono-aménico

N~lauroiliminodiacetato diamdnico
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N-miristoiliminodiaQetato monosédico
N—miristoilimipodiacetato aisédico
N—palmitoiliminodiaéetéto monosédico
ﬁ-palmitoiliﬁiﬁoéiééeﬁéﬁo monosddico’
_N—pa1m1t0111m1nod1acetato disédico
N-heptadecanoillmlnodlacetato menos6dico,
N-heptadecan0111minod1acetato Q1s6d1co v
N—undecanoilﬁniﬁodiacetéto disédico.

ios compuestos de la férmiila I pucden
prepararse; convenientemente, haciendo feaccionar un
haluro de acilo RCOZ, en donde R tiene el gignificado
antes indicado y Z es Cl, Br o F, con la sal de un
derivado de 4cido iminodiacético de la férmula
i1} (CHZCOZX)(CH co Y) en donde X e Y tienen el significado
antes indicado. Durante toda la reaccién se mantiene
de preferenc1a un valor pH alcalino constante mediante
1a adicién de una sal apropiada del catifn X y/o Y.

Como ya se ha indicado, los compuestos de
1a férmula I floculan selectivamente los compuestos inso-
lubles de ciertos icnes metilicos pesados, especialmente
hierro, en presencia de iones de calcio, y por congiguiente
jnhiben la formacién de incrustaciones alcalinas adherentes.

De conformidad con el presente invento se

proporciona adicionalmente un método para el tratamiento de

un sistema acuoso para flocular de forma selectiva compues—

tos de hierro, que comprende adicionar al sistema acuoso
a proporcién menor de un compuesto de la férmula I, tal
como se ha definido anteriormente.
Los compuestos contenidos en las composiciones
acuosas descritos en el invento pueden utilizarse solos
o en combinacién en un sistema acuoso que deba tratarse

en conexién con otros compuestos conocidos como dtiles
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en el tratamiento del agua. Pucden u£ilizarse agentes
dispersantes yiu otros agentes de unbral y/o agentes

de control degincrustacionem tal como, por ejemplo,
4cido acrilicoybolimerizadS’y,sus sales, &cido meta-
crflico polimerizado y sus sales, poliacrilamida ¥y

sus copolimeros de &cidos acrilico y metaerflico,

4cido 1ignin~sulf6nico y sus cales, tanino, productos
de condensacién de &cido naftalensulfénico/formaldehido,
almidén ¥ sus, derlvados, 4cidos alquilamino-bis-metilen-
~fosfénicos; écldos 1-hidroxialquil—1,1—d1fosf6n1cos,
Scido nitrmlo—trimetllen—fosfénlco v celulosa.

4 Pueden utilizarse también agentec de humbral
especfficos, tales como, por ejemplo, anhfdrido polimaleico
hidrolizado y sus sales; 4cidos a1quil-fosf6n1cos, 4cidos
1~aminoa1qui1ul,ludifosfdnlcos § sus sales y fosfatos
de metal alcalino. .

Las composiciones acuosas del presente invento
pucden utilizarse tambidn en conexién con agentes preci-
piﬁantes tal como ortofosfatos de metal alcalino, carbonatos
e hidrdxidos, barredores de oxfigeno tal como sulfitos de
metal alcalino e hidracina, y agentes secuestrantes tal
como &cido nitrilotriacético y:sus sales, y &cido
etilen—dismin-tetraacético y sus sales. Pueden utilizarse
también en combinacidn: con inhibidores de la corrosién
tal como cromatos,:por ejemplo cromato sédico, nitritos
tal como nitrito sédico, fosfatos, polifosfatos, sales
de zinc solubles, &cidos fosfénicos, ciclohexilamina,
4cidos fosfonilcarboxflicos, distearilamina, morfolina,
estearilamina, productos de condensacidén de dxido-
de etileno y también en conexidn con agentes anti-
espumantes tal como distearil-sebacamida, distearil-

~adipamida y productos afines derivados de condencaciones
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de éxido de etileno, en adlcién de alcoholes grasos tal
como _alcoholes caﬁrillcos v sds condensados de 6x1do de
_etileno. L
' l La cantldad de compueeto de fa fﬁrmula I
és .que puede uilllzarse en el mé%Odo de conformidad con el
-invento esté comprendldh, de preferencla, entre 0,1 y
500 partes por mzlldn, éspecialmente 2 a 100 partes
por mi aiitdn basado en el agua que ha de tratarse.
Los eJemplos que siguen ilustran las modalie-
10: dades especiflcag del presente invento pero no suponen
limitacién dé 1la invencién.

EJEMPIOS l & 4

La actividad floculante o dlspersante de
un compuesto sge demuestra en una prueba que 1mp1ica
15. prbducii una dispéfsién de 2000 ppm del material insos
luble y medir éu yelocidad de sedimentacién durante un
perlodo de tiempos,

a) efecto_co trasdx Jdos d

g e R S A

. Se prepararon 6xidos de hierro adicionando, con
20. vigorosa agitacidén, un exceso de 0,880 de solucién de hidré-
xido aménico a 500 cc de una sclucién acuosa al 20% de
FeSO4.7H 0, hirviendo la soluci6n y filtrando el precipi-
tadowresultante bajo presién reducida, a través de un
papel de filtro Whatman n® 54, lavando el preclpitado
25. con agua caliente y secindolo a 1052C du:ante 2-3 horag;
El Gxidd seco de color pardo oscuro resul-
pante se moltura intensamente hasta una fina consistencia
y se suspenden 0,2 gramos en un cilindro de medicién
de 100 cc conteniendo 80 cc de agua destilada. Se
30. calienta.la mezcla hasta 502C en un bafio de agua y se

adicionan, con intensa_agitaci6n, 20 cc de una solucién
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al 0,05% w/w del compuesto baao prueba., Después de

deJe enfriar 1a suSpen516n a 1a temperatura del ambiente
se mezcla a fondo y se v1erte una muestra en una celda

de vidrio de 4 hm y se dlspone ed un espectrofotémetro
Unicam sP 1800.' Luego se mide la absorcién de la sus-
beneiGn a una 1¢ngitud de onda de 400 nm a diversos
intérValos de tiempo-

b) efgoto sohtia CaCO3

A 50 cc de ‘agua destilada en un cilindro -
de medicién de 100 cc se adicionan 0,44 g de CaCl .6H 205
se calienta la solucién hasta 502C en bafio de agua'y
se adlclona, con agitacién 50 cc de una solucidén de
na'c0 (conteniendo 4,24 g de Na /CO /lmtro) también
a SOQC. Se adiciona a la suspenslén, con agitacién,
1ce de una solucién al 0,05 % en peso/peso del donpuesto
bajo prueba. Se deja enfriar la suspengién, luego se
vuelve a mezclar y se mide la absorcién como en el
aparato a) anterior..

c) efecto contra fosfatos chlecicos-

En un cilindro de medicién de 100 ce
conteniendo 100 de agua destilada y 0,4 cc de solucién
de NaOH 0,IM se adicionan 0,2 gm de ortofosfato tr1—03101co
de tipc peactivo.de laboratorio. Se calienta la euspens:.én
en un baflo de agua a 502C y se adiciona,'con vigorosa
agitaciém, 1 mol de una golucién al 0,05% peso/peso
del compuesto bajo prueba. Se deja enfriar la suspensién
hasta la temperatura del ambiente, se vuelvé a mezclar
y se mide la absorcidén como en el aparato a)'anterior.

En cada caso se compara la absorcidnrcon
1a absorcién de una suspensién que no contiene adi-

tivo. Una rédpida caida de la abegorcidn indica que
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se produce floculacién, mientras que las cifras que son

notablemente superiores a las del testige indican la

presencia de un dispersante.

log aditivos ensayados fueron los siguientes:

Ejemplo Estructura Sfmbolo de las
gréficas
Comparativo A CSH11CON co Ha)z — 00
AN PAY
Comparativo B c7ulscon(cnzcoznra)z = =
Comparativo C 09H19C0N(CHZCOZ'Na)2 '_1%T—“““‘1gk—‘
Ejemplo 1 CyqH 23CON(CHZCOZ'Na)2 S —F
Ejemplo 2 ~ €y, CON(CH,CO W), -
. N —
Ejemplo 3 ClsﬁleON(CHZCOZ’Na)Z = {:3
Ejemplo 4 C, i, SCON(CH,CO,Na) —ske— -
Coriparativo D C17H33C0N(CH co,Na), o
Comparativo E T(CH,CO Ha) ._4?_______4;_*
| C1afp 5"y —F
Comparativo F g 35N(CHZCO Na)zr _;% Q

los ejemplos comparativos D, E ¥ F con pro-
ductos tipicos descritos en la patente estadounidense
n® 3.981.779.

Los resultados obtenidos se exponen en
las tablas siguientes que incluyen también datos relativos
a productos comerciales Magnafloc 156 (una poliacrilamida
catidnica de elevado peso molecular) y 4cido l-hidroxi-

etiliden~1,1-difosfénico (ADPA).



w 11" s

'Y EEAEEREEEEENEEEXEEN N N NI B B B B S A B I B I I I I A
) . i .

c--..'.nﬁmopznh..ﬂﬁv &g.ﬂ-ﬂ.-n.oo.OloQ-Qntnllﬁo...OOOOl'-nc-olo

hfT wft 6n’T 2SfT T9fi w9t LT a1 zelt 2 zL @l zL ozl gzl gL i oAt3ededuod
- - - - - erft tzft €cft 26t 9s’T €971 99ft SLT 28/t 86t 2<% 3 oareaeduo)
- - - - - €6 g6 =zo’T 80T HI'T o9zt 9c’t €s’1 sL't o' =< q oAtaeaeduoc)
- - - - - - - 03 gg8‘0 967 To‘T #1fr. 2E'T 9sft 65t 24 v ordusly
€L7% 4L #L70 L0 28’0 68‘0 66 =zofT or’t zzt €€t anft 6571 6Lt 2 2< £ ordwsfy
2L70 nl70 LL© zg’0 €870 8870 8890 =0T 1T’T S8I'T #E’T 6n'T L9fT 06t z2<  z<& z orduelg
- - - = - o9z’0 lz’0 gz‘0 sz’ 6zfo oc’o 1c’0 we‘o s€ zylo z< T ordwsly
™H"T 0SfT 0941 <9t oLfr zeft 16Tt o2 z4 24 za z< zé 24 gl g4 0 oarzeseduo)
Q9z’T #€’T en't zoft 28t z6fT 967t 96T 2< g€ z&4 gL z< g4 z< g4 g oarjeaeduod
LEfT €n’t eyt <6t €9t oLt 87t w61 2L z< z< 2< z< z< z2< z< .y oatzeaeduo)
2< 24 g4 g4 oge gL g4 2K z<  z<  z< gt zé z¢ z< z< vdav
- - - - - 1970 19’0 89’0 89’0 890 89’0 s9fo 697 oLfo nilfo  z< 95T o13euien
on’t gx’T o9t Lolt 6L°1 o6't 66T 24 24 24  z2& .z¢ ozt oz 24 z < foa3uo)
ST 4t €T 8T 1T O 6 g L 9 < Y € 2 1 o ordusld

wu 0oy LV NOIDWOSAV

* (wdd 00T OAT3}TIpPe® Ip STSOP 3P .mer.mcv opejeapny OdTJJIPI OPIXQ

T Vigvl




- 12 -

gz®0 62f0 0L 0f‘ €££€0 SC70 6% 9£7C 6£70 470 HH‘0 G470 €50 g9‘v nefo grft  z<  ez¢| d oarjeledwo)

o€ gnr’o S9‘ oL‘o 9lLf0 28 1890 ©670 TOT TTT 2TT ONT 45T 991 S6°T 2< z< z¢ | @ oarzeaedwop

gTf0 zz0 9270 9270 Lz‘o e HLO Lo 2EY0 9€90 9€40 0RO 8570 T90 9970 0870 921  2< | @ oAarjeaedwo)

- - - - - - - 1970 290 9970 L970 $90 $970 6970 €Lf0 6L70 2ot 24 ¥ ordwala
6270 w0 9n‘0 9%‘0 9y“0 Lh‘0 0¢‘0 6n’O IS0 6970 0870 86‘0 90°T T2’T 06T 86°T L < £ ordwaly
GH*0 €S0 9970 89’0 SL0 0370 T8O =540 §8°0 0670 TO’T #Z“T 2n*T 8y’T 6L71 g< < e« z ordwafly
9€70 150 0Lf0 HLf0 6L 2g‘0 Lg‘O TG0 8670 %01 €I T 2271 9€°1 26T it 2¢ gé  z¢ T ordweslg

- - 06 o067 L6°0 OT*T 6T°T T2 T 06T ey’T 2591 $9°1 08°T 072 2< z< z< g<| D oarzededuwo)
Z6‘0 650 290 29’0 :owo 190 890 69°0 gL’0 gL’0 08’0 9670 GO’T 2€7T OoL'1 @< z< z< | 9 oarazededwo)
£€$‘0 990 9L0 18’0 1870 %870 1870 €670 S670 OT’T #2°T 9€ T #y’T 86T HL‘T 2< <« g<| V oArgexedwop
6T°0 0f€’0 LE‘O pn«o mw\o on‘0 €5‘0 9570 6570 #1970 0L‘0 TO‘T 01T 09T < 2¢ g€ 2< vdav
9270 €C0 9£f0 LEFO yu0 TR0 9470 0570 9570 9570 #L¥0 080 Lg8‘0 22T gyt oL't &< 2« oo0TIeUIEH
c¢“o0 €770 gyo m:\o. cuf0 6470 %50 950 290 %90 nLf0 9870 00°T STT 6£°T 89T 2< 24 ToI3u0)

o€ 0z ¢t Nt €T 2T 1T ot 6 g L 9 < Y € , 2 1 0 STAWSTT

o-ostn-o-unsr-o.ln--ooaoc-ouoocnto'..coohcAmopﬂﬂk.ﬂﬂv omz HH IR E R R E I I I I I AL I B BT g

ua 00Y V NOIDHOSHY

(8dd G OATATPE OP STISOP 9P [PATU) OOFI[ED OFEUOGIED

¢ VIavl




90t‘0 1270 - - 0¢f0 z£f on‘o 9xo - 957 Lg% 6% woft gzft €6t < 2z< 2L d oarjeaeduo)
9170 820 - - 1£0 mmso %50 19 - 08% s£fT 29/t y8ft  2< 2L z< <L 2L g oaraesedwo)
- - - - 7€% 1£% on‘ os’o - 29% sL% - 66f0 €eft wslt z< z<¢ z< q@ oaTreIedue)
0€‘0 670 v’ - znfo 440 9y‘o 60 - <50 65f0 197 <90 - 8L n670 8TfT =< v otduely
Tz w20 - 62’0 - onfo 25 657 2L 08’0 TE€T 95T eLT weft  2< 2< 2L 2« £ ordualy
lizo 1290 - 6€% - wnfo 9n’o 097 €L L8 2’1 €51 21T 96/t 2< 2< z< 2< z orduwely
<1/c 9170 8T ~ oz’0 €2/ Lz”0 sc0 - 897 zn't - €6/t 1971 6971 < 2< 24 T ordwsfy
bzfo 1€ - 1€ -S40 8570 6L% S6% ot't 6671 €9f1 ogft 86T . 2< z<¢ < 7l 0 oarjeseduo)
cfo 21670 - 9nfo - 85’0 2L%0 46 ZifT €T o fT S8t 2L 2L 24 2 2< @4 g oarzeseduo)
grfo 76%0 - 09’0 - 8Lfo 0071 647t 99Tt 6671 < 2{ 2< 2< 2< 2L z< el V oaraeqeduo)
121 84 fT Loft - S6fT 2d 2{ 24 - o2& o2& - 2& 2K 2zl 24 z& 2K vdav
btfo stfo - - 12’0 czfo 9zfo szfo - oclo eclo - <cfo LEto gcfo THbO 9nfo  2< 95T OOTIBUTER
520 6670 6£%0 . - 9n¥0 26 gsfo 69f0 - g6fo £9ft - ge'T B¢ zL 2 2l 2L TOI3U00
0ZT 06 GL OL 09 05 oy Of Sz__02 &T 2T O 8 9 # Zz 0 ogdwaly
S T T e i) ey, Tt et terestecsedeesitanans
wu_ 00y ¥ NOTOMOSHY .

?.HE S oATQTIpR Ip Wﬂmoﬁ Sp T9ATU) ODTOTRO o#u,.wmo.w

£ vidyl



5.

10.

15,

20.

Z5.

30.

- 14 =

Los resultados de las Tablag demuestran
clarumente (a) que los compuestos de la férmula I utilizados
en las composiciones del invento exhiben excelentes flocu-
lacidén de &xido de hierro y (b) que este poder de
floculacidn es selectivo para el éxido de hierro pueste
que dichos compuestos no tienen efecto floculante
sobre el carbonato cdlecico y solo ligero efecto floculante
cobre el fosfato ecidlcico. Las comparaciones frente a
los compuestos de estructura quimica muy similar demuestran
1a naturaleza inesperada y sorprendente del efecto de
floculacidn, selectiva para el 6xido de hierro, exhibida

por los compuestos de la férmula I.

NOoOTA

Descrito el objeto del presente invento, se de~
claran nuevas y de propia invencidn las siguientes reivin-
dicaciones: ’

1.~ Un método para tratar un sistema acuoso
y flocular de &ste selectivamente los iones de hierro,
caracterizado porque comprende tratar el sistema acuoso
con una proporecién entre 0,1 y 550 ppm, respecto al sistema
acuoso de un compuesto de la férmula I,

CH,CO X

/// 2772

R g *\ . I
CH,C0,Y - -

en donde
R es un radical alquflico linezal o ramificado
conteniendo de 10 a 17 Atomos de carbono y
X e Y son iguales o distintds y cada uno es un radical
de metal alealino, de metal alcalino-térreo,

de amonio, . amfnico o hidrégenc.
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2s~ Un métodé, de conformidad con la reivip
dicacidn 1, caracterizado porque en su realizacidn el
conpuesto de la forrmla I participa en el tratamiento en
conexidn con agentes dispersantes y/o de umbral y/o
5 agentes de control de incrustaciones, agentes de preci-
pitacidn, barrcdores deo oxfgeno, agentes secuestrantes,
inhibidores de la corrosidn y agentes antiespunantes.
3o~ Un nétodo de confornidad con la reivin-
dicacidn 1 y 2 caracterizado porque de un modo selectivo
10. la proporcidn del compuesto de la f8rmula I para el trata-
miento del sistema acuoso cstf comprendida entre 2 y
100 ppm, basado en el agua que ha de tratarse.
4e= Un nmétodo para tratar un sistema acuoso
y flocular de &ste selectivamente los iones de hierro.
154 ' Segdn se describe y reivindica en la presente
menoria descriptiVa‘que consta de 15 hojas foliadas ¥y

escritas a miquinas por una sola carae

Madrid, a i31 0CT. 1977
- dAlAKEl{E‘,%
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