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Zsta invencidn se refiere & una composicidén de wa-—
teria resinose mejorada. ¥n un aspecto, se reflere = una

composicién ne joreda adecuada parcz el moldeo por soplado

‘de botellas ¥ gsemsjanies. Zn otro agsvecto, se refiere a

une composicidén mejorade adecuada psra lo fevriczcidn de
Zilowentos ¥ tubos de pldstico, esjyecialmente mediante ex—
trusidn.

E1 moldeo de votellas »or soplado a pariir de ma-

teriales termonldsticos, tzles como polimeros de hidrocar—
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buros olefinicos, es una técnics establecida. El uso de
tales botellas como recipientes pere liquidos para usos
domésticos, por ejemvlo medicines y detergentes, es ven-
tajoso en compaiacidn con las botellas de vidrio, debido
2 que las botellas de pléstico son relativamente ligeras,
Pdeilmente desechables y resistentes a la rotura. Se han
advertido ventajas correspoddientes en el uso de tubos
termopldsticos, en comparacidén con los tubos metdlicos.
Ios polimeros normalmente sélidos de olefinas, como por
ejemnlo etileno, son materiasles adecuados nara favricar
tubos ¥ botellas

En generzl, un naterial termoplésfico para utili-
zarlo en la formecidn de tubos o bVoiellas, debe iener vor
lo menos las siguientes caracteristicas:

Debe ser suficientemente £10ido en estado Tuadido
pars ser fdeilmente elaborsdle, es decir extruible y/o
moldeable, en el equipo utilizado usuelmente para esta i~
nalidad.

Debe resistir el cuarteado por esfuerzo ambiental,
en »resencia de ciertos‘materiales, tales cowmo detergen~
tes, durante tiempos suficientemente larzos para vermitir
due sea utilizado en Torma de recinientes para estos na-
teriales.

Debe resgistir la rotura »or impacto, tal como la
que gé produce cuando se deja caer gceidentalmente al sue-
lo una botella que contiene deter:ente licuido o seumejan-
ten

Las propiedades enumeirecdas son corelacionsgbles con

el peso molecular o coun lo distribucidn del peso molecu~-

lar del »olimero de etileno en cuestidn. Un polimero que
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tengz un »eso moiecular bajo tiende a ser ficilmente tra-
tabdle o Zormable, vero tiende tanvién o tener beja resis-
tencia al impacto 0 choque mecdnico y el cuartezdo por es-
fuerzo ambiental, que es la tendencia del polimerc a re-
sultar Sragilizede y ouwarteado por un contacto prolongedo
con ciertos liquidos, tales como cisrtos detergentes do-
mésticos., Por el contrario, un poliuero de etileno de al-
1o peso molecular tiende a ser resistente al impecto y al
cuarteado por esfuerzo amvlentz2l, ¥y, por consiguiente, es
diflcil de moldear. Se vé asi gue los requerimien%os enu-
merados tienden a excluirse nutusmente.

Ia presente invencidén resuelve el problema exues—
to en lo que antecede en lineas generales, proporcionando
une counposicidn termopldstica que es fdcilmente formable
en monbfilamentos, botellas o tubos, utilizando un equipo
y téenicas de tipo usual.

De acuerdo con lz presente invencidn, se proporcio-
ne una mezcla de polfueros y/o copolimeros que comvrende
{a) un covolimero de etileno con wna monoclefina alifdti-
ca que tiene de 3 a 8 é4tomos de carbono por moléeula y (b}
un homopolimero de etileno o un copolimero de etileno con
otra monoolefine alifdtica, como se ha definido en {a),
tentendo. dicha nezcle vna densidad de 0,935 a 0,95C y un
indice de fusién de 0,07 a 0,50.

En una realizacidn, el conolimero utilizedo es un
copolimero de etileno y 1-buteno y la mezcla tiene un gra-
do de ramificacidn de czdena en el mergen de 2,0 a 8,0 gru-
pos etilo por mil dtomos de carbono.

Ia mezcla es una wezela homogénes de dos polineros

de etileno, a los cuales se puede hecer referencie, por
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razones de conveniencia, como Componente A y Componente
B.

#1 Componente A es, vpor lo general, un copolimero
de etileno con t-buteno, pero vueds Ser en general un co-
n0limero de etileno con una monooleline alifdtica que ten-
ga de 3 a 8 dtomos de carbono por molécule. Tiene una den-
sidad de.0,930 a 0,943 gramos por centimetro cibico y un
indice de fusidén vajo carga elevada en el margen de 1,0 a
2,0,

£l Componente 3 puede ser un homopolimero de eti-
leno o un copolimero de etileno con un comondmero monoole-
finico como se ha descrito en relacidn con el Componente
A. E1 Componente B tiens une densided en el margen de 0,940
& 0,960 ¥ un Indice de fusidn en el margen de 0,5 a 20,0.

Para tuberigs, el Componente A asciende a de 25 a
60 por ciento en peso de la mezcla. Pare botellas, el Com-
ponente A asciende a de 25 a 45 por ciento en peso de la
mezcla,

Bl mezclado puede ger realigado nediante cualquie-
ra de lo® métodos de mezclar polimeros conocidos en la téc-
nica. Por ejemplo, 8¢ pueden entremezclar los dos compo-
nentes polimericos como sélidos triturado; ¥ mezclados en
un mezclador intensivo, el cual funde y mezcle los poli-
meros. Los dos polimeros pueden ser disueltos, alternati-
vamente, en un disolvente, nor ejemplo metileiclohexano,
2,2,-trinetilpentano, cualesquiera de los dodecanos, ciclo-
hexano, tolueno ¢ cualquiera de los xilenos, y recuperando
de la solucidén mediante enlriamiento y precipitacidn, por
ejemplo, y/o mediante veporizacién del disolvente.

Ios componentes individusles de las mezclas de scuer-
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do con esta invencidn puden ser sreparsdos por cualquiers
de los metédos conocidos en la técnica.

Un catslizador adecuado para sintetizar los Compo-
nentes A y 3B, es ua catalizador de éxido de cromo del ti-
po descrito en las patentes U.S.A. nimero 2.825.721 y
2.95i.816, @specialmente un catalizador de déxido de cromo-
silice-al¥mina como se describe en dichas patentes.

Bl Componente A puede ser sintéiizado copolimeri-
zando etileno con 1-buteno o propileno, vor ejemplo, en
presencia de una suspensién del cataligador de dxido de
cromo en un diluyents inerte y liquido, ¥al como propano,
n-gentano, n-hexano, ciclohexano, isopentang 0 isobutano
a 30¢ ¢, 1072 ¢, de maners que el copolimero forme una
suspensidn sélida no aglutinante, mévil y en partfculas,
en la mezclae de reaccidn. E1 comondmero olefinico, es, por
lo general, propilenc o 1-buteno debido a que e3tos son,
por lo general, los mas fdciles de conseguir. Sin embargo,
se puedexn utilizar como comondmero otres olefinas que ten-
gan de 3 e 8 4dtomos de carbono Lor moléculas ejemplos son
2~buteno; 1-penteno, 1-hexeno, 4-metil-l-penteno, i1-hepte-
no; 1-octeno y 4~etil-i-hexeno.

E1l Componente 3 puede ser sintétizado de la nisma
naners que el Componente A, con le excepcidn de que, si
se deses, se puede utilizar etileno como ¥nico monémero
¥y cue la temperafura de polimerizado estd en el margen de
115 a 1552 ¢, de tal manera que el polimero se forma como
uns solucidn del mismo en el diluyente.

®n cada componente el comondmero constituye sola-
mente un pequedio porcentaje {por ejemplo de hasta unos 5

noles por ciento) del total de unidades mondmeras del po--
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limero.

SIRPIOS T, TT Y IIT

Se prepararon mezcles de acuerdo con esta invencién,
nezclande soluciones de Componentes A y 3 en ciclohexano.
Seguidamente, se mezcldé la solucidn mixte con agua para
enfriar y orecipitar el polimero. =1 ciclohexano se vERo-
rizé por contacto con vavor, y el polimero granular se se-
pardé de la fase acuosa y se secd. Ambos Componentes A y B
fueron preperados mediante COpolimerizaqiép de etileno con
1-butenc en presencia de un catalizador de 6xido de cronmo-
s1lice-alimine. E1 Componente A Tué formado por corolime-
rizacidn de etileno con 1-duteno de suspensidén en n-pen-
tano, a una temperatura de 82 a 932 C. E1 Componente I fué
:ormado o0r polimerizacidén en solucién en ciclohexanc &
120 - 1502 C, A partir de los copolimeros nezolados ée for—~
naron botellas que tenfan una capacidad de 310 ml y un es=-
pesor de pared de C'6 2 C'0 mm, ¥ se emsayaron de acuerdo
con 10s ensayos de cuarteado por esfuerzo ambiental (CEA)
y de caida citados aqui subsiguientemente. En la siguien-
te table se muestran las propiedades de los componentes 4
¥ B; las propiledades de las mezclas y los resultados de

los ensayos CEA y de cafdas

Tjemnlo I II I11
% en peso en la mezcle | _ “_ —_
A % 31 26
B 60 63 74
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coniinuacidn de la tabla anterior.- e

Densidad, gramos/cc ) 1 I iz
A 0,939 0,939 C,940
B | 0,956 0,950 0,950

Ilezecla 0,94'8 0’948 0’948

Indice de fusidn

A {gren carga) 0,9 0,5 2,7
B 4,0 5,5 1,2
Fezela 0,20 G,22 0,37
(=)

Ramificaciones etilo
vor cada 1000 dtouos de

carbono, mezcla §,2 3,8 4,2

Ensayos de las botellas
EEG(CEA), horas >33 875  >1600
Ensayo de calda, metros > 316 > 3,5 23,6

{~) Wo corregidos para grupos terminales sobre cadena brin-
cipal de carvonos. Los datos precedentes muestran lo exce-
lentemente adecusdo de las wezclas de acuerdo coa esta in-
vencidn para 1z fabricacidén de bvotellas, e ilustran lo sde-
cuado de tales botellas como recinientes para detergentes.
Iz mezclz del Sjemplo I se formd en monolilamento,
utilizando un extrusor de Hertig de 32 mx equipado con unz
hilera de 8 orificios (orificios de 1'1 mm). Después de sa-
lir de 12 hilere el' filamento se introdujo en un bvefio de
agua mentenido a 272 C. Seguidamente, se enrolldé slrededor

de un »river Juego de 10dillos de Godet, se hizo pasar 2
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zo pasar alrededor de wn segundo juezo de rodillos de Go-
det v, finahmenfa, se enrolld sobre un cérrete de recogi-
da. Ias condiciones de extrusidn fueron lus sigvientes: tem-
peratura del materizal de 265 a 2752 C; velocidad de 1la hé-
lice 21,5 rym; paquete de tamices 60/150/60/20. Ia rela-
cidn total de estirado fué de 10,5:1. 21 monofilamento fe-
sultente de 7,03 deniers, bajo una carga de traccidén de
1750 kilos/cm? & 252 G-302 G, no tuvo roturas al cabo de
4.000 horas. Como comparacidén, un covolimero de etileno~1-
-buteno que tenla una densidad de 0,950 y un fndice defu-
sidn de 0,3, falld Lajo esta carga y condiciones en 200 a
300 horas. El componente A no ogodria ser Tormado én nono-

filsmento en las condiciones descritas.

EJELPIO IV

De acuerdo con esta invencidn se preparé otra mez-
cla adicional de pesos iguales de Componentes A y B. Ambos
componentes eran copolimeros de etileno y i1-buteno, prepa~
rados como se ua descrito en los Tjemplos I a IIX. El com-
ponente A tenia una densidad de 0,932 y un indice de fu-
gidn bajo gran carga ée 1,%. E1 cémponente R tenfza una den-
gidad de 0,950 y'un indice de fusidn de 6,5. Ia mezcla re-
sultente tenia una densidad de 0,943 y un indice -de fusién
de 0,09. Ia mezcla se formé en un tubo de 1'9 cm de didme-

tro exterior, de 2 mm de espesor de pared, mediante extru-

sidn en un extrusor de 53'5 mm de la Nationel lubber liachinery

Co., que tenia une relacidn de longitud a didmetro de 20:1.

Se unidé & lz hilera de tubo un tubo calibrado de aluminio
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enfrisdo eon agua de 7'62 cu de longitud, para ayudar al
calibrado v 21 en’rismiento. Desde el tudo de calidrado

el tubo extruido se introdujo en un vefio de ague de 3 me=-
tros de longitud y, finelmente, se hizo pasaf a traevés de.
un estirador de tubos. Ia temperatura del material era de
aproximadamente 2042 C y la velocidad‘de la hélice era
aproximadamente 60 rpm. Bl paquets de temices era de 20/60/
/20, Ia presibén en el ¢ vezal fué de aproximadamente 175
kilos/cma. Se utilizdé una presidn de aire en el interior
del tubo de 1,4 kilos/cm2 aproximadamente, obteniéndose
ung velocidad de formacidn de tubo de 7'5 a 9 metros por .
minuto. E1 tubo as! formedo mostrd una capacidad para so-
portar carga e largo plago y una resistencia a reventar a
largo plazo, superiores a las del tubo similar producido

a vartir de un copolimero de etileno-1-buteno que tenia
uné densidad de 0,950 y wm indice de fusién de C,3, ¥y €8
cepaz de ser extruido para formar tubo de una superficie
lisa a velocidades mucho mds altas que dicno copolimero
sélo. El Componente A no es Tdcilmente extruible parz for-
mar tubo utilizando el equipo y método descrito.

A4 las mezclas descritas aqui se les yueden afiadir
diversos aditivos, tales como antioxidante, pigmentos y
sene jentes, sin apartarse del alcance de esta invencidn.

Las propiedades que caracterizan o los materiaies
descritos en la descripeidn y reivindicaciones, se deter-

rinan como sigue:

El Indice de Fusidn se determina por & método A3

D-1238-572. Ia condicidn E expuesta en la Tabla I de este
método ASTE se utiliza para determiner el fndice de fusidn

de las nezclas y del Componente R. Io condicidén 7 de di-
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che Tabla I, se utiliza pare determinair el indice de fu-

gidn del Comwnonente L. 41 Indice de fusidn medido bejo la
condicidn 7 se hace referencis agui como "indice de fusidn
bajo gran carga®,

Bl gredo de resistencia al cuarteado por esfuerzo

anbientel v el grado de resistencis el impacto de 18 o=

telle se determinan como se describe en el articulo titu-

lado "How to SpeedAup Plastic 3ottle Testing® por . J.
Hartinovich y Robert Doyle, Pacikage Engineering, Abril
de 1961, pdginas 65 & 74. Ias botellas utilizadas pera eje-
cutar los ensayos s¢ moldearon por soplado utilizando una
néquina de moldeo por inyeceidn descrita por D. L. Peters
¥y J. E. Scott, Society of Plastic IEngineers Journal 185,
73 {1960). Bl moldeo tuvo luger a une minima temperatura
del materisl de wnos 1772 C, y a un tiempo de ciclo uini-~
mo de 17 segundos. E1l peso de cada botella fué regulado
para que fuera de 23,0 % ¢,5 gramos. Is anchura aplastada
de las botellas se regnld a 3'5 4 0'32 m.

Ie densidad & que se ha hecho referencia agui, se

determina por el método ASTI. D 1505-57T, con la excepeidn
de que la muestra se preacondiciona como sizue: 3e prepa-
ran las muestras »or moldeo por compresidn de pildorés del
- polimero de etileno, vara former una plancha de unos 15 o
en cuadro y de 0'C7 a 1'3 cm de espesor. Je utiliza una
. prensa de Pasadena {(llodelo P-325, Pasadena DIydraulics, Inc.).
Ias planchas se moldeen a 1400 kilos/cm® de presidn y 165¢
C. Seguidamente se interrumpes el calor. 4 través del sis-
tema de enfriamiento del molde se hace cirecular agus co-
rriente. Ia planche se enﬁria hasta 939 C 2 una velocidad

de 142 C por minuto y, seguidemente, hasta 65¢ C, ten rd-
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pidamente como sea posible, awmentando la velocided de cir-
culzacién del egua de enfriamiento. Seguidemenie, se reti-
radel molde la plancha y se deja en revoso durante 24 ho-
ras a la temperatura anbiente. Pera determiner la densi-
dad se cortan pequefios trozos de la plancha, por ejemplo
cubos de unos 0'55 cm. Hstos trozos se examinan para ase-
gurarse de que no tienen hoyos u otros defectos superfi-
ciales que vudiecan oclulr o atrapar aire al ser sumergi-
dos en 1{nuido. Ie densidad se determina s continuacién
como Se describe en el método ASI!. Como 1Iquidos de sus-
pensidn se utilizan etanol y agua.

Grado de rami®icacidn. =1 grado de remificacidn se
determina por medio de wn es»nectrolotdmetro infrarrojo,
que uide la absorcidn a 7,25 micras. Bn lz ovtencidn de
los detosregistrados aqui, el espectrofotdmetro “ué un
Perkin-Zlaer llodele 21, Sevie 72 713, Bl equipo auxiliar
inelufa vna prensa Juehler de 4.540 kilos, un molde de 32
re de didmetro provisto de ua calentador, discos de hoja
de eluminio, espsciedores de latdén y un termdnetio con una
escale de 0 a 2002 ¢, Pambién se incluian soportes de car-
t6én nera las muestras ¥ un sonorte »ara montar nuastras
de posicidn veriable. Pare elininar la interfer:ncia de=
wide w Ja cudena ds etilemo se utilizé una cufia de compen-
secidén de polimetileno, cuyo espesor verie de 175 a 355
nicras. Aunque parza esta Ifinalidad se pueden utilizar en
genaral polimetilenos sdiidos, se prefiere uno que tenga

un peso molecular medio de por 1o umenos 75.C0C, ya cue el

- eZecto de los grupos metilo terminales en una noléeula co-

no ésta es despreciavle, Pare obtener los datos registra-

dos aqui se utilizeron como potrones para la redida de la
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remificacibn etilo, comolfueros jue contenfan 7,96, 18,38

y 28,98 ranificeciones etilo equivalentes. Zstos valores
se hasaron cn medidas en el estado liguido = 15C¢ ¢, uti-
lizando coumo vatrdén nrincipal 1¢,20-3ietilnexatetracontanoc.
Pars realizar la determinacidén de la raemificacidn, se uti-~
lizén une pelicula circular con un espesor de 3C0 a 40C
micras. Cuando el copolinmerc tiene une densided de 0,950

o meyor, se utiliza un espesor én el margen de 350 a 400
micras. Cuando la densidad es nés baja de 0,95, se utili-
ze una pelicula méds delgada. Para preparar la ouestra se
pesan unos 50 ng de »olimero »or c¢ade 1CO micras de espe-
sor. Ia muestra pésada se coloca en el conjunto de molde
entre discos de hoja de aluminio, y se utiliza un espacia-
dor de letdén de un espesor apropiado. 31 conjunto se pren-
sa suavenente para eliminzr el aire. 3e invierte el conjun-
to de molde, s& coloca alrededor de éste el caleniador,se
inserta el termdmetro en la cavidud dispyuesta v se eupie-
za el calentamiento. Cuando la tewneraturs ha alcanzado
1652 ¢ se retiran el celenfodor y el termémetro y se tras-
lada el conjunto de molde & la prensa. Se aplica una ore~
gién de unos 550 kilos/em2. Seguidemente, se dirige un
chorro de aire contra el molde pere favorecer el enlria-
miento. Cuendo 2l molde se ha enfriado a la temnperatura
ambiente, se refira la nelicule moldeada y se sujeta con
grayas & un soporte de cartén de la muestré. Se determina
el espesor de la pelfcula midiendo con un micrdmetro en
varios puntos a lo largo de la adertura del soporte de la
muestra ¥y sacando un promedio de los valores obtenidos. Se
corta un pequefio trozo de la pelicula y se utilize para de-

terminar 1z dengidcd por el método & que se ha hecho refe-
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rencia previemente aqui. Se seleccionen las siguientes
condiciones pare el instrumento particular a gue se hace
referencia equi: escala 20 cm por miéra; resolucidn, 984;
velocidaed de la pluma, 73 ganancia, 53 resruesta, 1; los
instrumentos diferentes necesitan ajustes ligergnente 4di-
ferentes para su registro dptimo. Ia pelicula de muesira
moldeads se coloca en el haz de muestira del expectrofoti-
netro, y la cufia de referencia de polimetileno se c¢oleca
en el soporte de posicidn variable en el haz de referen-
cia. Después de dejar unos ninutos para que las pelicules
lleguen &l equilibric térmico, se fijs la linea T del 0%
péra que coincida con el papel registro. Seguidamente, se
pasa verias veces sobre la banda de las 7425 micras y se
ejuste la posicfdén de la cufia de referencia hasta que los
puntos de transmisidn mdxima a cada lado de la banda de
lzs 7,25 micras son los mismos dentro de un 0,5 por cien-
to. A continuacidn, se registra el espectro entre 7,0 y
7,5 micras a uns velocidad de 3-2 {aproximadamente 7 mi-
nutos por micra). Se traza une recta wase tangente a los
méximos de transmisidén a cada lado de la bands de las 7,25
micras, y se mide la absorbancie de esta banda. Seguida~
mente, se calcula el ndmero de ramificaciones etilo por ce-
da mil 4tomos de carbono (W), de acuerdo con la siguien-
te ecuacidn:
N =.0,823 A
- daz

donde A = absorbancia de linea de base de banda de 7,85 mi-
cras.

d = densidad de la pelfcula de muestra en gramos/ml

t = espesor de la velfcula de muestrs en cm
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El factor de calibracidn 0,8236 es diferente pars otros
instrumentos, y debe ser determinado a ypartir de los co=-
polimeros de calibrado. Bl valor N calculado con la ecue-
cidn anterior, supone gue toda la absorcién 2 las 7,25 mi-
¢ras se debe a las ramificaciones etilo, nientras que en
realidad alguna procede de los grupos metilo terminales
del polimero. DLa ramificacidn etilo verdadera viene dada
por

N{verdaderz) = N{medida) - X
en la cual X es wn término de correccidén para los metilos
terminales. Si el peso molecular medio, lig, ¥ el nimero
de grupos vinilo por cada mil dtomos de carbono, Hy, son

conocidos, se puede calcular X como sSigue:

28,000

’ q

en la cuasl el fzctor 0,65 corrige el hecho de gue los gru-
pos metilo terminales absorben sélo un 65 pof ciento de la
fuerze con que lo hacen los grupos metilo sodre las raml-
ficaciones etilo. E1 andlisis de una serie de copolimeros
con valores de N de hasta 5 muestra que los resultedos du~
plicedos coinciden, por lo general, dentro de 0,1 grupo
etilo. Ios valores mencionados agul y en las reivindica-~
ciones para el grado de ramificacidén, no estén corregidos
para los grupos metilo terminales, a menos que se especifi-
que de otro modo.

Bsta solicitud, que corresponde a lg presentada en
Bstados Unidos de Améiica, el 15 de Enero de 19562, bajo el
nimero 165.419, se acoge a los beneficios del articulo 5t

del vigente Estatuto sobre Propiedad Industrial.
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Ios ﬁuntos de invencidn propia y nueva que se pre-
sentan bara que sean objeto de esta solicitud de Patente
de Invencidn en Espafia, por VEIUUE efios, son los siguien-
tes:

1.- Un método de preparar una mezcls de polimeros
y/o covolimeros, caracterizado por mezclar {a) un copolf-
mero de etileno con una monoolefina alifdtica gue tiene de
3 & § 4tonos de cerbono por molécula y (®) wn homopolime-
ro de etileno o un copolfmero de etileno con otie monoole-
fing aliTdtica tal como se define en {a), teniendo dicaa
mezcla una densidad de €¢,935 a €,950 y un indice de Fusién
de 0,07 a 0,50..

2.- Un método seztin el sunto 1 caracterizado vorque
el componente {a) tiene una densidad de C,930 a 0,943g por
cc ¥ vn Iindice de Zusidn de 1 2 2.

3.~ Un método sezun los puntos 1 6 2 caracterizado
norque el componente (B) tiene una densidad de C,94C a
0,860 y un Indice de fusidn de 0;5 a 20.

4.~ Un métode segin el punto 1 caracterizadoe éorque
el componente {(a) comprende de 25 a 60;. en peso de un co-
polimero de etileno y 1-butenc que tiene wunc denaidad de
¢,83C 2 8,513 ¥ un Indice de fusién de 1 2 2 y en el cual
el componente (b) comprende un cosolimero de etileno y -
buteno con una densidsd de 0,940 a 0,960 ¥ un indice de fu-
sidn de 0,5 a 20. '

5.— Un método segin el punte 4 carscterizado porque
dicho componente {(a) estd presente en une cantidad de 25 a

45" en peso.
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6.- Un nétodo para prerarar una mezclae de poline-
ros y/o copolimeros.

Tal v como se na descrito en le Lemoria gque ante-
cede ¥ pare los fines que se han especificados

dsta emorie constz de dieciseis hojas escritas a

mdquina por una sola cara.

Fedrid,

P, A.
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