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DESCRIPCION
Procedimiento para la cristalizacién del monohidrato de betaina y de la betaina anhidra.

La presente invencion se refiere a un procedimiento para la cristalizacién de sustancias que presenten una estrecha
zona metaestable de supersaturacién segin la reivindicaciéon. La invencion se refiere especialmente a una
cristalizaciéon controlada de la betaina anhidra o del monohidrato de betaina, de manera que proporcione una buena
produccion del cristal y a un producto cristalino con una estructura cristalina uniforme y una distribucién estrecha de
su tamanio.

La invencion es util para controlar la cristalizacién de sustancias para las que, hasta ahora, no se conoce un modelo
claro de cristalizacion y que, por lo tanto, son cristalizadas a menudo de forma muy incontrolada. La invencién se
adapta especialmente a la cristalizacién de compuestos con una zona metaestable de supersaturacién estrecha, tal
como la betaina.

El azicar comUn o sacarosa constituye uno de los compuestos que es cristalizado mas habitualmente en la
industria, habiéndose llevado a cabo una cantidad enorme de trabajo en el desarrollo de modelos y de técnicas de
automatizacion para la cristalizacion de la sacarosa. Es bien conocido en la técnica que existen muchos parametros
que influyen en los procedimientos de cristalizacion, separadamente o en combinaciones relacionadas entre ellas.

Las dos etapas principales de cristalizacion son la formacion de semillas (nucleacion) del cristal y el crecimiento de
éste. En la mayoria de procedimientos industriales, la cristalizacion se basa principalmente en el crecimiento
cristalino. El estado de la técnica con respecto a la cristalizacion esta representado, por ejemplo, por Mathlouthi, M. y
Reiser, P. (ed), Sucrose, Properties and Applications, Blackie Academic Professional, Suffolk, Gran Bretafia, 1995,
p.49 ff. Este documento explica el mecanismo de cristalizacién con respecto tanto a la nucleacién como al
crecimiento cristalino. Con respecto a la cristalizacion industrial de la sacarosa el documento establece que, por
ejemplo, se debe evitar concentrar la solucion hasta la zona de nucleacion, es decir, la zona en la que puede tener
facilimente lugar la formacion espontdnea de semillas (pag. 58); se debe evitar la creacién de un ndmero
incontrolado de nicleos (p.59); y la cristalizacion debe llevarse a cabo en la zona metaestable que no esté
demasiado préxima a la zona de nucleacién y a la curva de saturacion (pag 60 a 61 y 63 a 64).

La zona metaestable es la zona en la que tendra lugar la formacién espontanea de los cristales en la solucion, sélo
si los cristales ya estan presentes. La cristalizacion de sacarosa se realiza, ventajosamente, de esta forma, en el
interior de la zona metaestable. Ya que la sacarosa, como la mayoria de los compuestos organicos especialmente
los hidratos de carbono, es un compuesto que presenta una zona metaestable moderadamente amplia, permite que
el cristalizador monitorice la supersaturacion para seleccionar un punto apropiado de siembra en el interior de dicha
zona y para controlar, asimismo, el avance de la cristalizacién en su interior.

Un procedimiento para cristalizar los compuestos orgénicos a partir de sus soluciones con alta viscosidad y
supersaturacién, mediante siembra activa o espontdnea y subsiguiente enfriamiento, se da a conocer en la
publicacion WO 9627029 del mismo solicitante. El objetivo de dicha invencion consiste en proporcionar la
cristalizacion sin ningln crecimiento cristalino significativo.

La siembra de la solucién se utiliza normalmente en la cristalizacion, ya que las semillas que se introducen en la
solucién, proporcionan centros de nucleacion alrededor de los cuales tiene lugar primariamente el actual crecimiento
cristalino. La provisién de mdltiples semillas en la solucion minimizara la nucleacién esponténea y dara lugar a una
copiosa produccion cristalina con una estructura uniforme y una distribucién estrecha del tamaro cristalino.

La siembra de las soluciones de sacarosa forma parte de las técnicas habituales de control que se utilizan en su
cristalizacién. Las publicaciones que describen las técnicas para la siembra de las soluciones de sacarosa, son, por
ejemplo:

Madsen, R.F.: Vacuum pan automation and sugar house computer control, Trabajo presentado en la 232 Tech.Conf.,
British Sugar Corp.,1976, que da a conocer medios para medir si la masa cocida en una vasija posee las
condiciones 6ptimas para la siembra. Dichos medios comprenden la medicién de la conductividad eléctrica, la
reologia o el indice de refraccion;

El documento DE 19535017, que describe el enfriamiento de una solucion de sacarosa hasta obtener una
supersaturacién de 1,2 a 1,3 y la introduccién de burbujas de aire posterior en dicha solucion de sacarosa;

El documento SU 798565 describe la monitorizacion de la formacién espontanea cristalina en un tubo de circulacién
enfriado separadamente y la nucleacién de una solucion de sacarosa en el interior de la zona metaestable en
respuesta a la diferencia que se observa entre la luz que atraviesa dicho tubo y la de un tubo de referencia. La
formacion del cristal en el tubo enfriado empieza entre 3 y 10 minutos antes de que tenga lugar cualquier nucleacion
espontanea en el cristalizador actual.
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En la técnica anterior, se encuentran muy pocas descripciones de como controlar la siembra de otros compuestos
distintos a la sacarosa, es decir, de compuestos que no sean la sacarosa. Aunque algunos compuestos que no son
sacarosa pueden imitarla en su nucleacién y en su comportamiento de cristalizacién, es evidente que algunos otros
se comportaran de forma muy distinta. Resulta evidente para los expertos en la materia como debera controlarse la
cristalizacién de un compuesto que no es la sacarosa.

Las técnicas para sembrar las soluciones de sacarosa tienen en cuenta, naturalmente, la necesidad de sembrar bien
la solucion en el interior de la zona metaestable bastante amplia. Para los compuestos con una zona metaestable
estrecha, la siembra y la cristalizacion subsiguiente es mucho mas dificil de controlar, ya que en la mayoria de los
casos, las mediciones que indican que la saturacion ha alcanzado la zona metaestable no son lo bastante exactas
para permitir que transcurra tiempo para la siembra antes de que se haya producido el exceso de siembra
espontanea. La solucion puede analizarse y monitorizarse para parametros tales como pureza, concentracion,
densidad, viscosidad, conductividad, elevacion de la temperatura de vaporizacién, indice de refraccién, etc. Estos
parametros indicaran cuando la solucion esté alcanzando la saturacién y por tanto, se encuentre préxima al punto
correcto de siembra. Sin embargo, para los compuestos con una zona metaestable estrecha, no se ha encontrado
que la monitorizacién de estos parametros bien conocidos diera lugar a una informacién lo bastante exacta para
permitir la prediccion del punto correcto de siembra. En muchos casos, la precision en la calibracién de los
instrumentos no es lo bastante exacta y los parametros de cristalizacién varian de lote a lote, de forma que la
predeterminacion del punto de siembra basada en estas mediciones, es dificil, si no imposible. La nucleacion
apropiada en dichos casos, requiere una extrema habilidad y una experiencia con el aparataje por parte del operario.

El resultado de una siembra incorrecta es que los cristales que se obtengan no seran, en su mayoria,
estructuralmente uniformes, pudiendo presentar entonces una amplia distribucién en su tamano, dificultando asi su
separacion eficiente a partir del liquido original. Una distribuciéon poco uniforme del tamafo proporciona también un
producto con una calidad final escasa del cristal. La distribucién del tamafo del cristal afecta a pardmetros del
producto tales como las propiedades de flujo, higroscopia, densidad de masa, etc.

La presente invencion se esfuerza por conseguir la superacion del problema del control de la cristalizacién de
sustancias que poseen una estrecha zona metaestable.

La presente invencién proporciona unos medios para controlar la siembra de los compuestos que no son sacarosa,
segun las reivindicaciones. Esta especialmente adaptada para el control de la siembra de betaina y de monohidrato
de betaina que muestren una zona metaestable muy estrecha de supersaturacion.

La presente invencién se define en las reivindicaciones adjuntas, que se incorporan como tales a la presente
memoria. La presente invencion se refiere a un procedimiento para la cristalizacién de una sustancia que es
seleccionada a partir de betaina anhidra y de betaina monohidrato, en el que se aumenta gradualmente la
saturacion de una solucion de dicha sustancia, sembrandose dicha solucion para la cristalizacion. La invencion esta
caracterizada porque dicha solucion es monitorizada para detectar la primera cristalizacién espontanea como una
sefial que indica que se ha iniciado la nucleacion espontanea, y porque la siembra se lleva a cabo con cristales de
betaina anhidra o de betaina monohidrato inmediatamente después de que se haya detectado la primera
cristalizacion esponténea para iniciar una cristalizacion controlada que se basa en el crecimiento de los cristales
alrededor de los nlcleos proporcionados por dicha siembra, que permite la produccién de un producto cristalino que
posee una estructura cristalina uniforme y una distribucion estrecha del tamafo del cristal, con un coeficiente de
variacion inferior al 40%.

La cristalizacion después de la siembra, puede monitorizarse de una forma convencional o puede someterse a las
condiciones especificas requeridas por la sustancia que va a cristalizarse. Dichas condiciones de cristalizacion seran
seleccionadas facilmente por los expertos en la materia y no forman parte de la presente invencion.

En la presente descripcién y en las reivindicaciones, el término "zona metaestable estrecha" hace referencia a que la
zona en la que la solucion puede existir en condiciones de saturacién sin nucleacion espontédnea o formacion de
cristales, esta muy estrecha. La sustancia que va a cristalizarse segun la presente invencion, por lo tanto, es una
que lleva a cabo la cristalizacion en las condiciones de cristalizacion de dicho procedimiento, con una
supersaturacién de 1,0 o préxima a 1,0, donde la supersaturacion (s) se calcula como:

s= [Q* x/(100-x)}/[Q* L/(100-L)];
s= x/(100-x)*(100-L)/L

donde:
Q=pureza de dicha solucién como porcentaje del material seco
x= contenido del material seco del liquido original, dado como porcentaje de masa del peso total.

L= solubilidad dada como porcentaje de masa a la pureza Q.
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Los compuestos que se cristalizan, segun el presente procedimiento que se reivindica, son betaina en forma anhidra
o de monohidrato. El compuesto no sacarosidico de la invenciéon, con un area metaestable estrecha de
supersaturacién, es la betaina.

La cristalizacién de la betaina se ha descrito en la técnica anterior en la patente US n® 4.359.430 y en la publicacion
WO 9627029 mencionada anteriormente. En el documento WO 8102420, la siembra de una soluciéon de betaina
para la cristalizacion se lleva a cabo basandose en la concentracion. La siembra de las soluciones de betaina se ha
llevado a cabo tradicionalmente por operarios que adquirieron experiencia mediante pruebas empiricas y que, en
consecuencia, aprendieron a conocer su propio equipo de cristalizacién.

El término "punto de siembra" de la presente invencién indica un punto temporal en el que se lleva a cabo la siembra
activa de la solucion.

El término "cristalizaciéon controlada” se utiliza para indicar que la cristalizacion se desarrolla a lo largo de lineas
reproducibles y predecibles bajo la monitorizacion normal de los parametros de cristalizacién tales como
temperatura, suministro liquido, y vacio.

Como resultado de la presente invencion, los cristales en la solucién empezaran a crecer bajo condiciones uniformes
de cristalizacion y tendran, consecuentemente, una "estructura cristalina uniforme". Esto significa que, por ejemplo,
si existe posibilidad de producir distintas formas cristalinas de la misma sustancia, los cristales producidos segun la
presente invencién seran predominantemente de la misma forma cristalina. Ya que los cristales creceran alrededor
de los nucleos inducidos por la siembra, el producto resultante mostrara también una distribucién estrecha del
tamano del cristal, lo que es importante para la recuperacion apropiada de los cristales y para proveer un producto
cristalino uniforme que muestre buenas propiedades de fluidez.

El término "distribucion estrecha del tamano del cristal" debe tomarse en el sentido de que el producto, con respecto
al promedio y después de la eliminacién de cualquiera de los aglomerados de pequefio tamafio y de los
aglomerados sobredimensionados, muestra que una gran proporcién del tamafo de los cristales es del orden de un
intervalo estrecho. La distribucién de los tamafios de los cristales constituye un parametro que se utiliza mucho para
indicar la calidad de un producto cristalino. Se determina a partir de los resultados de un ensayo de filtracion
mediante procedimientos estandar. El que se utiliza mas habitualmente es el denominado procedimiento Powers que
se ha adoptado por ICUMSA (Comisién Internacional para Procedimientos Uniformes de Analisis de Azlcares). El
tamano promedio del cristal y el Coeficiente de Variacién (CV) se calculan a partir de los porcentajes ponderales
acumulativos de las fracciones de los tamaros. El CV se calcula a partir de la media aritmética de las dos aperturas
que emparejan los porcentajes acumulativos del 84% y del 16%, dividiendo por la apertura al 50%:

CV= 100 x (a16%-a84%)/2/a50%
en la que "a" indica la abertura del valor especificado.

En una forma de realizacion preferida de la presente invencién, la cristalizacion controlada iniciada por la siembra
proporciona cristales de un tamano que, en promedio, es superior a 0,25 mm, y preferentemente, de entre 0,35 a 1,0
mm.

En la puesta en préctica de la presente invencion, la madurez de la solucién es monitorizada de forma que pueda
detectarse correctamente el punto exacto y critico en el cual deba realizarse la siembra.

Por lo tanto, la solucién es monitorizada para detectar una sefial que indique que esta madura para la siembra, es
decir, que la saturacién esta alcanzando la zona metaestable. Ya que la sustancia presenta una zona metaestable
muy estrecha, el punto de siembra es tan critico que los medios normales para medir la supersaturacion tal como se
utilizan para la sacarosa, no son, generalmente hablando, lo bastante sensibles. Los parametros normales de
monitorizacién de la supersaturacion pueden, utilizarse, por supuesto, para indicar que la solucion esté
aproximandose al punto de la siembra. Dichos parametros pueden seleccionarse entre densidad, viscosidad,
consistencia, conductividad, indice de refraccidn, elevacién de la temperatura de vaporizacién, etc. Cuando se llevan
a cabo intentos para procesar la siembra basédndose Unicamente en estos medios tradicionales, la siembra, resultara
muy probablemente infructuosa, disolviéndose las semillas, o bien, tendra lugar la siembra espontanea. El resultado
es que la cristalizacion tiene lugar como si no se hubiera realizado la siembra.

Segun la invencion, la sefal que indica la madurez de la solucién, es decir, que se ha iniciado justamente la
nucleacién espontanea, puede detectarse mediante medios Opticos, acusticos, quimicos, fisicos, fisicoquimicos y/o
eléctricos.

La sefnal se detecta preferentemente de forma éptica, mediante medios visuales como la observacion de la primera
nucleacién espontéanea en la solucién, llevandose inmediatamente a cabo la siembra en respuesta a esta sefal.
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La observacion visual puede realizarse con un microscopio. Sin embargo, también es posible registrarla
automaticamente mediante una fotocélula u otro instrumento que puede detectar particulas sélidas en una solucion.

La sefial puede detectarse ventajosamente en una parte de la solucién que esté sometida a condiciones fisicas
distintas de lo que lo esta la parte principal de dicha solucién. Asi, una parte de la soluciéon puede trasladarse a
través de un conducto con un medio de observacion visual y o un medio para detectar cristales diminutos mediante
filtracién u otro medio fisico.

La sustancia que va a sembrarse y cristalizarse segun la presente invencioén, es la betaina o el monohidrato de
betaina.

Los productos cristalinos son la betaina anhidra y el monohidrato de betaina, cuyas soluciones se siembran con
cristales de betaina anhidra o de monohidrato de betaina.

El tamafo promedio del cristal de betaina anhidra es preferentemente de entre 0,4 y 0,5 mm, mientras que el
tamafno promedio del monohidrato de betaina es generalmente ligeramente mas grande, de entre 0,4 y 0,7 mm,
después de la eliminacién normal de los aglomerados de pequeio tamario y de los sobredimensionados.

La distribuciéon del tamafo del producto cristalino depende del tamafo promedio de los cristales y por tanto, no
pueden darse valores numéricos absolutos. Sin embargo, el Coeficiente de Variacion (CV) para una distribucion
estrecha del tamafo esta por debajo del 40% y preferentemente, es inferior al 30%. Para los cristales que muestran
un tamafo promedio de 0,4 a 0,5 mm, puede obtenerse una distribucion del tamafio tan baja como del 25% (CV),
llevando a cabo la siembra segun la presente invencion.

El procedimiento de cristalizacion de la presente invencion puede consistir en una cristalizacion por evaporacion o
en una cristalizacion por enfriamiento. Resulta preferido un procedimiento en discontinuo, pero la presente invencién
puede utilizarse ventajosamente al comienzo de una cristalizacién continua.

El punto de siembra de la presente invencién se selecciona de forma que dicha siembra se lleve a cabo
inmediatamente después de que se haya detectado la primera cristalizacién espontanea.

En un procedimiento de cristalizacion mediante evaporacion segun la presente invencién, una solucién no saturada
del compuesto no sacarosidico que va a cristalizarse, se suministra a una vasija sometida al vacio, con el fin de
alcanzar un nivel predeterminado, que se define generalmente por la altura necesaria para cubrir el elemento
intercambiador térmico de la vasija.

En una secuencia tipica de vaporizacion, el nivel en la vasija aumenta desde cero a un punto fijo, mientras que la
densidad en este estadio, generalmente, corresponde a las condiciones de no saturacién de la solucion de
suministro.

Cuando se aplican vacio y calor a la vasija, el agua disolvente de la soluciéon no saturada se evapora, aumentando la
densidad de la solucién con el tiempo, mientras que el nivel en la vasija se mantiene generalmente a dicho nivel fijo
mediante el suministro adicional de la solucién no saturada. La concentracion de la solucion continla aumentando
hacia la saturacién. Cuando la concentracion alcanza un valor fijo préximo a la saturaciéon, se detiene
preferentemente el suministro del licor, y la solucién es monitorizada con respecto a la sefal que indica que deberia
llevarse a cabo la siembra.

La solucion puede transferirse a un cristalizador de enfriamiento para una cristalizacion de enfriamiento antes o
después de la siembra.

Cuando se detecta la sefal, el lote se siembra. Entonces, el lote esté preparado para el comienzo de la vaporizacion
o del enfriamiento y para una cristalizacién continua controlada.

Segun la presente invencion, la siembra de la solucion se lleva a cabo justamente después de la primera formacion
espontanea cristalina que se haya detectado en ella. Preferentemente, la siembra se lleva a cabo afiadiendo una
lechada o polvo formado por pequefios cristales, inmediatamente después de que se haya observado la
cristalizacion espontanea. Una observacion visual mediante microscopio es a menudo lo mejor, pero existen también
procedimientos, tal como se describiran, para automatizar la observacion.

La evaporaciéon o el enfriamiento empieza sustancialmente, de modo general, inmediatamente después de la
siembra, aunque en algunos casos puede existir un intervalo de tiempo predeterminado entre la siembra y el
comienzo de dicho estadio actual de cristalizacion.

Las condiciones de saturacion durante la cristalizacion deberian monitorizarse para permitir un crecimiento éptimo

de los cristales so6lo alrededor de los nucleos creados en la siembra. Cuando los cristales hayan crecido hasta su
tamarno final, la evaporacion o el enfriamiento estan preparados, y el cristalizador se vacia.
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Ya que la cristalizacién sélo se lleva a cabo por encima de un cierto nivel de saturacion, alguno de los compuestos
permanece en la solucion original y, de este modo, es preferible repetir el proceso de cristalizacion para la solucion
original en una o varias direcciones.

La presente invencion esta especialmente bien adaptada para tomar en consideracion la cristalizacién en varias
direcciones, en la que la cantidad de impurezas en el liquido aumenta cada vez. A pesar de este aumento de las
impurezas en la solucion, el punto correcto de la siembra se detectara segun la invencion, y el resultado serd
siempre un producto de mejor calidad que el producto que pudiera obtenerse sin utilizar la presente invencion.

La invencion se ilustrara a continuacion haciendo referencia a algunos ejemplos de trabajo.
Ejemplo 1

Siembra manual de un lote de betaina para ser sometido a evaporacion

- Cristalizacion por evaporacion, caracteristicas técnicas

La cristalizacion se llevd a cabo con una solucién de suministro de betaina con una pureza del 89% como
caracteristica técnica. El procedimiento empez6 con un aprovisionamiento liquido hasta cubrir la calandria. La
concentracion de la soluciéon se aumentd mientras el liquido adicional se suministrd a la vasija. La concentracion
continué con un suministro constante de vapor a un vacio de -0,77 bar (-78 kPa), hasta que el refractdbmetro mostro
que la saturacién estaba cercana. Se detuvo el suministro de la solucién. El operario inici6 el seguimiento de sus
cambios mediante un microscopio aplicado al vidrio lateral de la vasija. Cuando se observaron los primeros cristales
espontaneos, la vasija se sembrd inmediatamente con una lechada que contenia cristales de siembra finamente
molidos. La temperatura de la solucién era de 98,8°C y el contenido de materia seca fue del 77,7% (peso/peso).

Después de la siembra, comenz6 otra vez la entrada de liquido para evaporar la vasija completa, 30 m®. La masa
final cocida se descargb y centrifugd. Los cristales se secaron, se enfriaron y se filtraron para eliminar los
aglomerados, empaquetandose finalmente.

El tamano de los cristales del producto de betaina anhidra se determiné mediante la criba. El tamafio promedio de
los cristales fue de 0,45 mm, y la distribucion del tamano cristalino fue de 25% (CV).

Ejemplo 2
Siembra manual de un lote de betaina para ser sometido a evaporacion.
- Cristalizacion por enfriamiento, caracteristicas técnicas

La cristalizacion se llevdo a cabo con una solucién de suministro de betaina con una pureza del 88% como
caracteristica técnica. El procedimiento se inicié en una vasija con un aprovisionamiento liquido hasta cubrir la
calandria. La solucion se concentré entonces mediante evaporacion bajo suministro liquido continuo hasta obtencién
de una vasija llena, de 30 m* A una concentracién de 75,1% (peso/peso), el liquido se descargd en un cristalizador
de enfriamiento a una temperatura de aproximadamente 93°C.

Se inici6 el enfriamiento, y el operario inicié el seguimiento de los cambios en la solucién mediante un microscopio
aplicado a un vidrio lateral del cristalizador. Cuando se observaron los primeros cristales espontaneos, el
cristalizador se sembr6 inmediatamente con una lechada que contenia cristales de siembra. La temperatura de la
solucién era de 82,3°C.

Después de la siembra, la masa cocida se enfrié hasta obtener un contenido cristalino 6ptimo para llevar a cabo la
centrifugacién. La masa cocida final se descargé y centrifugé. Los cristales se secaron, se enfriaron, se filtraron y
finalmente, se empaquetaron. El tamafo de los cristales del producto de betaina monohidrato fue de 0,5 mm, y la
distribucion del tamaro de los cristales, fue del 32% (CV).
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REIVINDICACIONES

1. Procedimiento para la cristalizacion de una sustancia seleccionada de entre la betaina anhidra y el monohidrato
de betaina, en el que la saturacién de una solucién de dicha sustancia es aumentada gradualmente, y dicha solucién
es sembrada para la cristalizacién, caracterizado porque dicha soluciéon es monitorizada para detectar la primera
cristalizacién espontanea como una sefal que indica que la nucleacién espontanea se ha iniciado, y porque la
siembra se lleva a cabo con cristales de betaina anhidra o de monohidrato de betaina inmediatamente después de
que la primera cristalizacién espontanea haya sido detectada para iniciar una cristalizacion controlada basada en el
crecimiento de cristales alrededor de los nucleos proporcionados por dicha siembra para la produccion de un
producto cristalino que presenta una estructura de cristales uniforme y una distribucion estrecha del tamafo de los
cristales que presenta un coeficiente de variacion inferior a 40%.

2. Procedimiento segun la reivindicacion 1, en el que el tamafo de los cristales de dicho producto cristalino se
encuentra en un promedio > a 0,25 mm.

3. Procedimiento segun la reivindicacion 1, en el que dicho tamario cristalino es de 0,35 a 1,0 mm.
4. Procedimiento segun la reivindicacion 1, 2 o 3, en el que dicha sefal es detectada mediante unos medios épticos.

5. Procedimiento segun la reivindicacion 4, en el que dicha sefal es detectada 6pticamente mediante unos medios
visuales.

6. Procedimiento segun la reivindicacion 5, en el que dicha observacion visual se lleva a cabo con un microscopio, o
se registra mediante una fotocélula u otro instrumento que puede detectar las particulas sélidas en una solucién.

7. Procedimiento segun cualquiera de las reivindicaciones anteriores, en el que una parte de dicha solucién se
somete a condiciones fisicas diferentes a la parte principal de dicha solucién y dicha parte de dicha solucion es
monitorizada para detectar dicha sefal.

8. Procedimiento segun cualquiera de las reivindicaciones anteriores, en el que dicha cristalizacion comprende una
cristalizacién por evaporacién o una cristalizacién por enfriamiento.

9. Procedimiento segun la reivindicacién 8, en el que dicha cristalizacién comprende una cristalizacion por lotes o el
inicio de una cristalizacion continua.
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