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(57) Abrégé

Procédé de préparation de mono ou dialkanoate, & plus de 5 atomes de carbone, de magnésium dans lequel on fait réagir de I'oxyde
et/ou de I'hydroxyde de magnésium avec un ou plusieurs acides carboxyliques possédant plus de 5 atomes de carbone en présence d’eau,
caractérisé en ce qu’on prépare dans une premiére étape un mélange d’acide(s) carboxylique et d’oxyde et/ou d’hydroxyde de magnésium
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PROCEDE DE PREPARATION DE DERIVES MAGNESIENS

La présente invention a pour objet un
procédé de préparation de mono ou dialkanoate en
C5+ de magnésium et en particulier de dialkanoate
de magnésium.

5 I1 est connu de préparer du stéarate de
magnésium par préparation d'un milieu semi fondu
d'acide stéarique (: 33% en phase liguide et : 66%
en phase solide), par ajofit audit milieu d'un lait
de magnésie obtenu & partir de MgO de faible

10 réactivité (réactivité supérieure & 25 secondes
calculée selon la méthode qui sera décrite plus
loin) et par ajolit audit milieu d'un agent de
réactivité tel que de 1l'acide formique pour
démarrer la réaction. La réaction qui est faite

15 dans une cuve (en batch) nécessite : 30 minutes
pour étre sensiblement compléte.

La teneur en humidité du produit de 1la
réaction est supérieure & 8%, tandis gue la teneur
en acide gras est de l'ordre de 2%. Le produit

20 ainsi obtenu, eisuite séché pendant : 90 minutes et
les blocs de produit séché sont enfin soumis & un
broyage énergétique pour obtenir du stéarate de
magnésium sous forme de poudre.

Ce procédé connu nécessite pour obtenir

25 du stéarate de magnésium en poudre des étapes de
séchage et de broyage coliteuses. De plus, ce
procédé connu ne permet pas une fabrication en
continu de stéarate de magnésium.

Le demandeur a utilisé lors d'essais,

30 des oxydes de magnésium présentant une réactiviteée
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plus importante, (réactivité inférieure a 20

secondes) dans ce procédé connu. Les résultats de

Ces essais étaient négatifs puisqu'il n'a pas été

possible d'obtenir wune réaction sensiblement
5 compléte aprés plus de 20 minutes de réaction.

On connait enfin par DD-86825 un procédé
de préparation de stéarate de magnésium dans
lequel on mélange, sous vide et sans apport
d'énergie, 5,56 kg d'acide stéarique et 5009

10 d'oxyde de magnésium.

La température du mélange atteignait
50°C, aprés 12 minutes et 73°C aprés 18 minutes.
La réaction était terminée aprés 20 minutes. Le
produit de réaction était un stéarate de magnésium

15 avec une teneur en oxyde de magnésium de 7 & 8%,
une teneur en acide stéarique de 1,35% et une
teneur en eau de l'ordre de 0,2%.

Ce procédé ne permet pas la préparation

de stéarate de magnésium conforme a la pharmacopée

20 puisque le taux de conversion de 1'oxyde de
magnésium n'est gque d'environ 90%, c'est-a-dire que
la réaction est incompléte.

Ce procédé présente de plus
l'inconvénient de ne pas pouvoir étre effectué en

25 continu puisqu'il y a lieu de mélanger intimement
et de la fagon la plus homogéne possible des
particules solides d'acide stéarique et des
particules solides d'oxyde de magnésium.

La présente invention a pour objet wun

30 procédé de préparation de mono ou dialkanoate, a
plus de 5 atomes de carbone, de magnésium dans
lequel on fait réagir de 1'oxyde et/ou de
l'hydroxyde de magnésium avec un ou plusieurs
acides carboxyliques possédant plus de 5 atomes de

35 carbone en présence d'eau, procédé permettant une
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conversion d'au moins 95 %, de préférence d'au moins
97 %, du MgO et/ou Mg(OH), en alkanoate de magnésium,
aprés un temps de réaction de moins de 5 minutes,
de préférence d'environ 3 minutes.

De plus, 1la réaction du procédé selon
l'invention peut, si requis, 8tre effectuée en continu,
ceci réduisant en conséquence les investissements de
l'installation de fabrication et ceci facilitant le
contrdle de la réaction.

Dans le procédé suivant 1'invention, on prépare
dans une premiére étape un mélange d'acide(s)
carboxylique et d'oxyde et/ou d'hydroxyde de magnésium
porté a une température telle qu'au moins 80 % de 1'acide
soit sous forme fondue, 1l'oxyde et/ou hydroxyde de
magnésium dudit mélange présentant une réactivité
inférieure ou égale & 20 secondes selon la méthode qui
sera décrite plus loin, et on ajoute, dans une deuxiéme
étape, audit mélange de 1l'eau.

Le demandeur a remarqué qu'un ou des acide(s)
carboxylique & plus de 5 atomes de carbone dont plus de
80 ¥ est sous forme fondue et de l'oxyde et/ou de
1'hydroxyde de magnésium ne réagissent pas si 1l'oxyde
et/ou 1l'hydroxyde de magnésium présentait une haute
réactivité, réactivité inférieure & 20 secondes et
en absence d'eau.

De fagon avantageuse, on utilise dans le
procédé suivant 1l'invention de l'oxyde de magnésium
Présentant une réactivité inférieure i 16 secondes,
par exemple comprise entre 10 et 15 secondes.

Un tel oxyde de magnésium peut &tre obtenu par
cuisson de carbonate de magnésium a basse température,

par exemple a une température de 600 & 700°C.
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De facon avantageuse, on porte lors de
la premiére étape, le mélange d'acide(s)
carboxyligue(s) et d'oxyde et/ou d'hydroxyde de
magnésium, a une température telle que

5 sensiblement tout l'acide ou tous les acides
carboxylique(s) soient fondus.

Dans une  forme de réalisation
avantageuse, dans la deuxiéme étape, on ajoute une
quantité d'eau telle que 1la teneur en eau du

10 mélange au début de la réaction est au moins de
3%. De fagon avantageuse, la quantité d'eau ajoutée
est telle que la teneur en eau du mélange au début
de la réaction est de 5 & 15%.

Selon une particularité d'une forme de

15 réalisation, dans la premiére étape on soumet le
mélange a une agitation de maniére & avoir un
mélange sensiblement homogéne.

Dans une forme de réalisation, on fait
réagir une quantité d'oxyde et/ou d'hydroxyde de

20 magnésium avec de 1l'acide ou des acides
carboxylique en C5+ telle que le rapport molaire
oxyde et/ou hydroxyde de magnésium/acide ou acides
carboxyliques en C5+ soit supérieur a 0,5 en
début de réaction.

25 Dans une autre forme de réalisation, on
fait réagir de l'oxyde de magnésium et/ou de
l'hydroxyde de magnésium avec de l'acide ou des
acides carboxyligques en CS+ en présence d'une
quantité d'eau telle qu'en fin de réaction, le

30 produit de réaction contient moins de 10% en eau,
de préférence moins de 2%, de sorte gue le produit
de réaction peut ne pas subir de séchage avant
d'étre broyé. De plus, le produit de réaction se
trouve sous forme de petits agglomérats aisément

35 broyables.
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Dans des formes de réalisation
particuliéres, dans la deuxiéme étape du procédeé
suivant l'invention, on ajoute au mélange de 1'eau
et un agent de réactivité (acide formique, acide

5 maléique, acide acétique ou un mélange de ceux~-ci).

D'autres particularités et détails de
1'invention ressortiront de la description
détaillée suivante de procédés de préparation de
mono ou dialkanoate de magnésium donnés & titre

10 d'exemples uniquement.

A. Mesure de la réactivité de l'oxyde de magnésium

La réactivité de 1'oxyde de magnésium a
€té mesurée de la maniére suivante :

On a préparé une solution d'acide

15 citrique 0,4N en dissolvant 141g d'acide citrique
et 1,25g de benzoate de sodium dans de 1'eau
déminéralisée, en ajoutant 10 ml de phénolphtaleine
et en complétant le mélange avec de l'eau
déminéralisée pour obtenir 5000 ml. La solution

20 ainsi obtenue est ensuite titrée avec du NaOH.

On a prélevé 50 ml de cette solution, on
a porté cette solution & 30°C et on a ajouté a
cette solution 1lg d'oxyde de magnésium. Cing
secondes aprés l'ajout de l'oxyde de magnésium, on

25 a soumis le mélange & une agitation.

La réactivité de 1l'oxyde de magnésium
est mesurée par le temps s'écoulant entre l'ajout
de l'oxyde & la solution et le virage au rose de la
solution (indicateur).

30
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B. Exemples de préparation de stéarate de magnésium

Exemple n° 1

5 Dans cet exemple on a utilisé un oxyde
de magnésium présentant une réactivité de 15
secondes. On a mélangé 35 g dudit oxyde de
magnésium & 350 g d'acide stéarique fondu. La
température du mélange était de 60°C. Aucune

10 réaction n'a été observée dans ledit mélange tant
que de l'eau n'était pas ajoutée au mélange.
La quantité d'eau ajoutée au mélange
était de 30 g.
Dés que l'eau était ajoutée, la réaction
15 exothermique de formation de stéarate de magnésium
débutait. Aprés trois minutes, la réaction était
terminée. Le stéarate de magnésium ainsi préparé
avait une teneur en acides gras libres inférieure &

0,5% et une teneur en humidité de l'ordre de 0, 3%.

20
Exemples 2 & 7
Dans ces exemples, on a préparé du
stéarate de magnésium de la maniére décrite dans
25 l'exemple 1 si ce n'est qu'on a fait varier la
température de réaction (T) et/ou la quantité d'eau
ajoutée (2). ‘
La tableau suivant donne pour ces
exemples le temps de réaction (t), 1la teneur en
30 acides gras libres en % (3%AGL) et la teneur en

humidité (%HZO) du stéarate de magnésium préparé.
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Exemples 8 & 18

Dans ces exemples, on a préparé du

stéarate de magnésium de la maniére décrite dans

5 l'exemple 1, si ce n'est qu'on a utilisé un oxyde
de magnésium de réactivité (R) différente et qu'on

a fait varier la température de la réaction (T).

Le tableau suivant donne pour ces

10 exemples de préparation, la réactivite (en
secondes) de 1l'oxyde de magnésium utilisé, 1la
température de la réaction, la teneur en acides

gras libres (% AGL) et la teneur en humidité (%

H20) du stéarate de magnésium préparé et enfin le

15 temps de réaction.
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Exemples 19 & 30

On a répété l'exemple 1 si ce n'est
qu'on a maintenu la température de réaction a 70°C,
5 et qu'on a utilisé wune gquantité différente
d'oxyde de magnésium [fapport A = 100 x (oxyde de
magnésium/acide stéarique) ; rapport A différent de
10].
Le tableau suivant donne la réactivité
10 de l'oxyde de magnésium wutiliseé, le rapport (A),
la teneur en acides gras libres (% AGL) du stéarate
de magnésium, la teneur en humidité (%HZO) du
stéarate de magnésium et le temps de réaction t
en secondes.
15
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Des exemples 1 & 30, on peut en déduire
que des conditions opératoires optimales pour la
préparation de stéarate de magnésium selon le

procédé suivant l'invention sont :

5
*60° C < T <« 70°C
* réactivité de 1l'oxyde de magnésium < 20 s, de
préférence comprise entre 14 et 16 s
* (masse de MgO/masse d'acide stéarique) x 100> 8,5
10 * quantité d'eau et/ou d'agent de réactiviteé est
de 7,5 & 8% en masse du mélange initial.

Ces conditions optimales permettent de
préparer avec un coefficient d'expansion de la
réaction contrdlable et avec un temps de réaction.

15 de l'ordre de 3 minutes du stéarate de magnésium

qui, en fin de réaction a une teneur en acides gras
libres inférieure & 2% et une teneur en humiditeé

inférieure a 0,5%.

20 Exemple 31
Dans wun premier batch de 1 m3, on a

mélangé de 1l'acide ' stéarique fondu & 60°C et
l'oxyde de magnésium réactif dans les conditions et
proportions de l'exemple 1. On dispose, en outre,
25 d'un second batch de 200 1 d'eau. Les deux
constituants sont pompés simultanément a raison de
500 1/h pour le premier batch et de 35 l/h pour
1'eau. Le mélange est réceptionné sur une bande
tranéporteuse ou une installation industrielle
30 similaire, compatible avec le coefficient
d'expansion de la réaction et permettant son
évolution. La fin de bande est utilisée pour
refroidir par ventilation le produit expansé. Le
produit de réaction est finalement déversé dans un

35 systéme de broyage.
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Le stéarate de magnésium préparé ainsi en
continu présentait les caractéristiques suivantes
* % AGL < 2
* ¥ HO = 0,5

La présente invention a donc pour objet un
nouveau procédé. Grice a4 des formes d'exécution de ce
nouveau procédé, il est possible d'obtenir du stéarate de
magnésium présentant une teneur en acides gras libres
inférieure a4 1 % (voir exemples 8 et 29), voire & 0,5 %
(voir exemples 1 & 7).

La présente invention a donc également pour
objet un stéarate de magnésium présentant une teneur en
acides gras libres inférieure & 1 %, de préférence

)

inférieure & 0,5 %.
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REVENDICATIONS

1. Procédé de préparation de mono ou dialkanoate,
a& plus de 5 atomes de carbone, de magnésium dans lequel
on fait réagir de 1l'oxyde et/ou de 1'hydroxyde de
magnésium avec un ou plusieurs acides carboxyliques
possédant plus de 5 atomes de carbone en présence d'eau,
caractérisé en ce qu'on prépare dans une premiére étape
un mélange d'acide(s) carboxylique et d'oxyde et/ou
d'hydroxyde de magnésium porté i une température telle
qu'au moins 80 % de l'acide soit sous forme fondue,
l'oxyde et/ou l'hydroxyde de magnésium dudit mélange
présentant une réactivité inférieure ou égale &
20 secondes, de préférence inférieure & 20 secondes, et
en ce qu'on ajoute, dans une deuxiéme étape, audit

mélange de l'eau.

2. Procédé suivant la revendication 1, caractérisé
en ce qu'on utilise de l'oxyde de magnésium présentant

une réactivité inférieure 3 environ 16.

3. Procédé suivant la revendication 1 ou 2,
caractérisé en ce qu'on porte, lors de la premiére étape,
le mélange d'acide(s) carboxylique et d'oxyde et/ou
d'hydroxyde de magnésium & une température telle gque
sensiblement tout l'acide ou les acides carboxylique

soient fondus.
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4, Procédé suivant l'une quelconque des
revendications précédentes, caractérisé en ce que,
dans la deuxiéme étape, on ajoute une quantité
d'eau au mélange telle que la teneur en eau du

5 mélange au début de la réaction est d'au moins 3%.

5. Procédé suivant 1la revendication 4,
caractérisé en ce que ladite quantité d'eau ajoutée
est telle que la teneur en eau du mélange au début

10 de la réaction est de 5 & 15%.

6. Procédé suivant 1'une quelconque des
revendications 1 & 5, caractérisé en ce que, dans
la premiére étape, on soumet le mélange a une

15 agitation de maniére a avoir un mélange

sensiblement homogéne.

7. Procédé suivant 1'une quelconque des
revendications 1 & 6, caractérisé en ce que on fait
20 réagir une quantité d'oxyde et/ou d'hydroxyde de
magnésium avec de l'acide ou des acides
carboxylique en CS+ telle que le rapport molaire
oxyde et/ou hydroxyde de magnésium/acide ou acides
carboxyliques en Cs+ soit supérieur a 0,5 en

25 début de réaction.

8. Procédé suivant 1l'une quelconque des
revendications 1 & 7, caractérisé en ce qu'on fait
réagir de l'oxyde de magnésium et/ou de 1'hydroxyde

30 de magnésium avec de 1l'acide ou des acides
carboxyliques en C5+ en présence d'une quantité
d'eau telle qu'en fin de réaction, Ile produit

de réaction contient moins de 5% en eau.
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9. Procédé suivant 1l'une quelconque des
revendications 1 & 8, caractérisé en ce qu'on fait réagir

de l'oxyde de magnésium avec de 1'acide stéarique.

10. Procédé suivant 1l'une quelconque des
revendications 1 & 9, caractérisé en ce qu'on ajoute
en continu, 4 un débit de mélange, de l'eau et en ce
qu'on laisse réagir le mélange réactionnel de maniére &

lui permettre une expansion d'au moins 5.

11. Stéarate de magnésium susceptible d'étre
préparé par le procédé suivant 1la revendication 1,
caractérisé en ce qu'il présente une teneur en acides
gras libres inférieure 3 1 .

12. Stéarate de magnésium susceptible d'étre
préparé par le procédé suivant 1la revendication 2,
caractérisé en ce qu'il pPrésente une teneur en acides

gras libres inférieure & 0,5 %.



INTERNATIONAL SEARCH REPORT

Inte  onal Application No

PCT/BE 94/00043

. CLASSIFICATION OF SUBJECT MATTER

T8 C07C53/126  C07C51/41

According to International Patent Classification (IPC) or to both national classification and IPC

B. FIELDS SEARCHED

IPC 6 CO7C

Minimum documentation scarched (classification system followed by classification symbols)

Documentation searched other than minimum documentation to the extent that such documents arc included in the ficlds searched

Electronic data base consulted during the international search (name of data hase and, where practical, search terms used)

C. DOCUMENTS CONSIDERED TO BE RELEVANT

Category ° | Citation of document, with indication, where appropriate, of the relevant passages

Relevant to claim No.

Y PATENT ABSTRACTS OF JAPAN

1985

K.K.) 21 September 1984
see abstract

Y PATENT ABSTRACTS OF JAPAN
1989

1 November 1988
see abstract

vol. 9, no. 17 (C-262) (1740) 24 January
& JP,A,59 167 535 (NIHON KAGAKU SANGYO

vol. 13, no. 72 (C-570) (3420) 17 February
& JP,A,63 264 547 (ASAHI DENKA KOGYO K.K.)

../__.

1-12

1-12

m Further documents are listed in the continuation of box C.

m Patent family members are listed in annex.

° Special categorics of cited documents :

*A* document defining the general state of the art which is not
considered to be of particular reicvance

"E” carlier document but published on or after the international
filing date

“L" document which may throw doubts on priority claim(s) or
which is cited to cstablish the publication date of another
citation or other special reason (as specified)

*()" document referring to an oral disclosure, use, exhibition or
other means

"P" document published prior to the international filing date but
later than the priority date claimed

T

X

-y

later document published after the international filing date
or priority date and not in conflict with the application but
cited to understand the principle or theory underlying the
invention

document of particular relevance; the claimed invention
cannot be considered novel or cannot be considered to
involve an inventive step when the document is taken alone

document of particular relevance; the claimed invention
cannot he considered to involve an inventive step when the
document is combined with one or more other such docu-
ments, such combination being obvious to a person skilled
in the art.

document member of the same patent family

Date of the actual completion of the international search

28 September 1994

Date of mailing of the intcrnational search report

-4 1) 3%

Name and mailing address of the ISA
European Patent Officc, P.B. 5818 Patentlaan 2
NL - 2280 HV Rijswijk
Tel. (-+ 31-70) 340-2040, Tx. 31 651 cpo nl,
Fax: (+31-70) 340-3016

Authorized officer

Klag, M

Form PCT/ISA;210 (second sheet) (July 1992)

page 1 of 2




INTERNATIONAL SEARCH REPORT

Intc onal Application No

PCT/BE 94/00043

C.(Continuation) DOCUMENTS CONSIDERED TO BE RELEVANT

Category °

Citation of document, with indication, wherc appropnate, of the relevant passages

Relevant to claim No.

FR,A,2 261 335 (THE NORAC COMPANY, INC.)
12 September 1975

see page 4, Tine 22 - Tine 26

see page 8, 1ine 35 - Tine 38

see page 10, Tine 25 - Tine 29

see claims 1,2,8-10

1-12

Form PCT/ISA/210 (continuation of second sheet) (July 1992)

page 2 of 2




INTERNATIONAL SEARCH REPORT

Information on patent family members

Int onal Application No

PCT/BE 94/00043

Patent document Publication Patent family Publication
cited in search report date member(s) date
FR-A-2261335 12-09-75 NONE

Form PCT/ISA/210 (patent family annex) (July 1992)



RAPPORT DE RECHERCHE INTERNATIONALE

Del ic Intcrnationale No

PCT/BE 94/00043

CLASSEMENT DE L'OBIJET DE LA DEMANDE

C18’e " C07C53/126 " CoTCEI A

Sclon la classification internationale des brevets (CIB) ou 4 1a fois sclon fa classification nationale ¢t 1a CIB

B. DOMAINES SUR LESQUELS LA RECHERCHE A PORTE

CIB 6 CO7C

Documentauon minimale consultéc (syst¢me de classification suivi des symboles de classement)

Documentation consultée autre que la documentation minimale dans la mesure ot ces documents relévent des domaines sur lesquels a porté la recherche

utilises)

Base dc donneées électronique consultée au cours de la recherche mternationale (nom de la base de données, et si cela est réalisable, termes de recherche

C. DOCUMENTS CONSIDERES COMME PERTINENTS

Cattgorie °

Identification des documents cités, avee, I cas échéant, l'indication des passages pertinents

no. des revendications visécs

PATENT ABSTRACTS OF JAPAN
1985

K.K.) 21 Septembre 1984
voir abrégé

PATENT ABSTRACTS OF JAPAN
1989

1 Novembre 1988
voir abrégé

vol. 9, no. 17 (C-262) (1740) 24 Janvier
& JP,A,59 167 535 (NIHON KAGAKU SANGYO

vol. 13, no. 72 (C-570) (3420) 17 Février
& JP,A,63 264 547 (ASAHI DENKA KOGYO K.K.)

_/__

1-12

1-12

m Voir la suite du cadre C pour {a fin de ta liste des documents

m Lies documents de familles de brevets sont indigués en annexe

° Catégories spéciales de documents cités: -

"A” document définissant 1'¢tat général de 1a technique, non
considéré comme particuliérement pertinent

" documcent antéricur, mais publi¢ 4 la date de dépOt international

ou apr¢s cette date

document pouvant jeter un doute sur unc revendication de

priorit¢ ou cit¢ pour déterminer la date de publication d'unc

autre citation ou pour unc raison spéciale (telle qu'indiquée)

“0O" document s¢ référant 4 une divulgation orale, 4 un usage, 4

une ¢xposition ou tous autres moyens

document publi¢ avant la date de dépOt international, mais
postéricurement 4 la date dc priorité revendiquée

"

fev}

X

oy .

-y

-p

document ultéricur publi¢ aprés [a date de dép6t international ou la
date de priorit¢ et n"appartcnenant pas 4 I'état de la

technique pertinent, mais cité pour comprendre e principe

ou la théorie consutuant la base dc I'invention

document particuli¢rement pertinent; 1'invention revendiguée ne peut
&tre considérée comme nouvelle ou comme impliquant une activité
inventive par rapport au document considéré isolément

document particuli¢rement pertinent; 1'invention revendiquée

ne peut &tre considérée comme impliquant une activité inventive
torsque le document est associ¢ 4 un ou plusicurs autres

documents de méme nature, cette combinaison étant évidente

pour une personne du métier

document qui fait partic de 1a mémc famille de hrevets

Date 4 laquelle 1a recherche internationaie a été effectivement achevée

28 Septembre 1994

Date d’expedition du présent rapport de recherche internationale

-4, 10. 94

Nom et adresse postale de 1’administration chargée de l1a recherche internationale
Office Européen des Brevets, P.B. 5818 Patentiaan 2
NL - 2280 HYV Rijswijk
Tel. (+31-70) 340-2040, Tx. 31 651 epo nl,
Fax: (+ 31-70) 340-3016

Fonctionnaire autorisé

Klag, M

Formutaire PCT/ISA/210 (deuxiéme feuille) {juillet 1992)

page 1 de 2




RAPPORT DE RECHERCHE INTERNATIONALE

Der .¢ Internationale No

PCT/BE 94/00043

C(suitc) DOCUMENTS CONSIDERES COMME PERTINENTS

Catégoric *

Identification des documents cités, avec, l¢ cas échéant, Iindication des passages pertinents

no. des revendications visées

FR,A,2 261 335 (THE NORAC COMPANY, INC.)
12 Septembre 1975

voir page 4, ligne 22 - ligne 26

voir page 8, ligne 35 - ligne 38

voir page 10, ligne 25 - Tigne 29

voir revendications 1,2,8-10

1-12

Formulaire PCT/ISA/210 (suite de la deuxiéme feuille) (juitlet 1992)

page 2 de 2




RAPPORT DE RECHERCHE INTERNATIONALE

Renscignements relatifs aux membres de familles de brevets

Der

¢ Intcrnationale No

PCT/BE 94/00043

Document brevel cité Date de Membre(s) de la Date de
au rapport de recherche publication famille de brevet(s) publication
FR-A-2261335 12-09-75 AUCUN

Formutaire PCT/ISA/210 (annexe familles de brevets) (juillet 1992}




	Abstract
	Bibliographic
	Description
	Claims
	Search_Report

