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MEMORIA DESCRIPTIVA
qug se presentsa paré unif a la solieftud
"PATENTE DE INVENCION
formulada €l 21 de febrero de 1963, aon el n® 285,318
| én '
ESPANA
por VEIME aflos _
a nombre de SHELL INTERNATIOFALE RESEARCH MAATSCHAPPIJ NV,
ent idad holaendesa, estableocida en 30 Csrel ven Bylandtlaan,
Ls Haya, Holenda, por:
B, MEJORAS_INTRODUCIDAS EN LA FABRICACION DE COMPdSICIONES
| ' CAUCHOIDES w -

“

Este invento se yefiere a una nuevaAoohposicién cau-
choide que oontiene un homopolfmero o copolfmero elastémero
de slto peso molecular constituido por diolefinas conjugades
04 yio Cge 7 |

Son ejemplos -tipicos de tales elastdmeros de slto pe-.
so moleculer el eis 1l,4-polibutadienc y ¢l ois 1,4-poliiso-
preno, cauochos sintéticos.qun desde hace poco tiempo se pue=-

den encontrar asequibles'para desarrollo comeroial, Un pro-
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. blema grave gue se presenta en el desarrollo oomerciel de

estps polimeros elastdmeros es su dificil trabajabilidad,
que se'manifiestg por si misma, inter alia en su comporta=
miento en los oilindros del laminador.

Cuanio se intenta:incorporar productos quimiooa.para.
caucho en el cguoho sintético moliendo los productos quimi-

coé para caucho en el osucho sintético a temperatures ele-

-~ vadas duraqte un eierto periodo de tiempo, el caucho sinté=

tieo tienden a separarse dé loshoilindrds del leminador y

entonses resulta difieil un mezoelado complato, Se compren-

.ders facllmente que, para conseguir masas de caucho setis-

factorias, es absoclutamente eseneisl que los productos qui-
wicos para caucho estén homogéneamente mezelados con el oceu-
cho si#tétioo,.ya que de otro modo; los vuloanizados de estas
nesas de4oau§ho no den resultado satisfactorio en su splica-
cién final, .

El presente invento propdrctona composi ciones cauchoi~
des que tienen uns trabajabilidad mejorada., De @cuerdo con -
él invento, una composiocidn cauchoids comprende un homopolf-
mero o éopblimero elestomero de alto peso moleoculer consti-
tuido por diolefinas conjugadas de 64 y/o 65 ¥ que tiene una
viscosidad intrinsgea comprendida ant;e los limites de 1,6 '
y 20, y uu contenido de ols 1,4 de 85%, por 1o menos, y un
homdpolimere o copolfmero de bajo peso moleculsr constitui-
dos por diolefinas conjugadss de C4 y/o Cg, ¥ Que tiene umm

viscosidad intrinseca entre 0,1 y 1,0 siendo la relecién

‘ ponderal entre el polfmero de alto peso molecular y el polf-

mero de bajo peso moleocular de 95:5 a 70:80. Se ha encontra-
do que tales composieciones tienen carasteristices de trabaje~

bilidad notablemente mejoradas.
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Entre otras ventajas de las composiciones cauchoides
presentes figuran las siguientes:
1,Eliminaocién de la mecesidad de peptizacién quimioca
y una reduccién correspondiente en el tiempo totel
Benbuary,

a;ﬁispefsi6n mejofada'da pigmento y negro de humo en
mezolas de oielo rdpido y/o incorporacidn més répida
de pigmento en meclas precedidas por degradecién de
poliﬁero normel y mezolado,

3.Calidad de extrusibn mejorads a viscosidades Mooney

equivalentes.,

Los elastémeros empleados como componentes prineipa-
les dal presente invento se preparan normelmente por metodos
sintéticos conocidos, que incluyen la polimerizaecidén cateli-
tica con un oatalizedor a bese de litio, (lito metélico o un
compuesto orgemo-litico), o un catalizador Ziegler.

Aunque el isopreno (y tembién el butadienc) es la dioe-
lefina oohjugada preferide pare uso como monomero fundamentsl
del polfmero de slto peso moleculear y del polfimero de bajo
peso molecu;ar que contiene la presente composioién, sSe pue-

den utilizer equivaleutes del mismo o mezclas de isopreno con

“otros materiales copolimerizables. Asi, por ejemplo, pueden

emplearse butadienb..mezelas de 1sopreno y butadieno, y otras
diolefinas conjugadas C,;_s. Sin embargo, se prefiere que pre-
domine 1sopren6 6 butadieno en el pfoduuto de polimerizaqién
T mejor adn, e producto que oémprenda precticemente 1005 de
poliisopreno o 100% de polibutadieno (este ltimo con una vis-
cosidad intrinseca de 1,5+8), '

Los productos obtenidos §qr los procedimiento de poli-

merizaoién oconocidos arriba oitados fiene normelmente conte-
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nidos de ois 1,4 de 856 por lo ménos, y generalmente entre
854 y 9?%, aproximadamente,

El polfmero de bajo peso molecular utilizado Gomo Come
ponente de las pfesentes oomposiciones.hé de tener una vis-
¢osidad intrinseca entre 0,1 y 1,0 aproximedamente, Es pre-

ferible, pero no esenciel, dua tenge un contenido de ois

- 1;4 de 80% por lo menos, Los productos més preferidos son

aquellos en los que 75-90% en peso del elastomero de alto
peso molecular estd nodificado oon 25«=10% en peso del modifi-
cador de bajo peso molecular gue tiene una viscosidad intrine
seoa de 0,35-0,75" y un contenido de oisA1,4.de 85«95%,

El modificedor de bajo peso molecular gue tiene las
proPieuades fisicas esenciales arriba mencionadas puede ob-
tenerse in situy, pero.es preferible preparerle por separado
e incérporarle luego en un polfmero de alto peso moleculer,
prepgrado aparte, tgl como ois 1l,4-poliisopreno y cis 1,4;
polibatadieno, ya que cada uno de estos puede exigir condi-
ciones de elaboraoién bastante diferentes para obténer visco-
gidades intrinsecas y contenidos de cié— 1,4 dptimos, Tos
modi ficadores de peso molécular bajo pueden obtenerse por
qetodos tales ocomo los menoionados arribe, haoienda los ajus~
tes oportunos pars aumenter sl maximo eilproduato de bajo
peso molecular;

Eu el procedimiento preferido pare la produceién del
poliisopreno de peso moleocular relativamente bajo, se intro-

duce 1ao§reno en un disolvente inerte, por ejemplo, un hi-

‘drocarburo saturado (190pentano) y se mentiene a una tempe-

retura comprendide entre 0% y 1008C, eproximademente, en
presencia de centidedes relativemente grendes de catelizade-

res de polimerizeoidn, Asi, por ejemplo, cuando se emplean
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catalizadores a base de litio, la proporeién puede estar
. comp rendide entré, aproximedamente, 75 y 200 pertes por mi-
11én de catalizador basadas en el isopreno introducido; En
gstas condioiones, el produeto obtenido tiene una viscosided
intrinseca entre 0,1 1,0 'dl/g o preferiblemente entre 0,85
¥ 0,75 dl/g. Aunque pueden emplearse temperaturés de reace
cidn relativemente ba jas, del orden de O a 259C,, es mucho
mejor utilizar temperaturas algo més altas, del orden de 25
a'35¢ G, con el in de mantemer la viscosidad intrinseca mf-
nima-ooﬁveniente del producto compatible con una velocidad

de reaooi6h.razoneble.'Es preferible terminar la polimeriza-

- 0ién después de que se hz efectuado un 50 % de conversién,

_éproximadamente, del isopreno presente. La polimerizacidn
puede iniociarse otra vez medisnte la gdioidn de'nuevas centi-
dedes de catalizedor, teniendo cuidedo de mantener una oon-
centrscién relativemente alte de catalizador, con el fin de
asegarar un producto de peso moleailar bajo.

| Las visoosidades intrinsecas de este productoAccrres-
ponderan de una ﬁanera sproximada a pesos moleculeres oom-

prendidos entre los Lfmites de 5.000 y 110.000 {preferible-

. mente 20,000 & 80.006), particularmente en los aspeatos pre-
~.feridos‘del invento, Aunque el contenido de e¢is 1,4 del ma-
terial de ba jo peso molecular no es de importanscia primor-

‘dial, es preferible.operar bajo condiociones tales que el ocone

tenido de ¢is sea meyor de 80 %, eproximadenente, y preferi-

‘blemente mayor de 85 %, aproximadaunente, estendo, en general,

comprendido entre los 1fmites de 85 = 95 %
En la polimerizeocidn de ambos tipos de poliisopreno

usedos en la composiocién de que aguf se trate, es muy conve-

30 niente utilizar disolventes no polares, puesto que dichos
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disolventes favorecen la formacidn de un contenido de ois re-
lativamqnxe alto en los prodactos implioados. Principalmente,
estos disolventes {ndluyep los aleanos bajos (ineluyendo iso-

aloanos), monolefines bajas, asi como productos arométicos re-

"lativamente inertes, teles como benceno, toluano; iilenos y

andlogos,
Para la producoién de polibutadieno de peso molecular
relativamentb bajo, se prepard un lote experimental de 8,44

kg. en un reactor de 18,92 1, usando disolvente buteno-1/ben-

_oeno, 0,5 E en peso de etileno, 10 % en peso de butadieno,

350 ppm [-(Gzﬂ ) Alclé] 20 sin adioion de agua, y 5 ppm de

'Co (oomo eloruro cobaltoso) & 35 - 502 C. Después de un tiem=-

po de reaccién de una hora, eproximedamente, se siadié 10 %

en peso mds de mondmerc y se hizo reaccionar duramte unas dos
horas més., El producto inmactivado, déspués de desgasificar y
diluir con benceno, se tratd com HCl, se lavé con agua, se puso
en contaoto con wne solucién diluide de la sal disédica de |
doido etilenodiaminatetracétioo, y se lavd oon agua otras vez.
EL producto combinado se privé luego de disolvente por evapo-
racién en un desecador de vacio. El anélisis del producto acu~
sé un contenido de 89,1 % de eis 1,4; 4,5 % de trens 1,4; 6,4
% do vinilo y wna viscosidsd intrinseca de 0,6l dl/g. Se obtu-
vieron posteriormente veriaciones en la V.I. polimerizade

inioialmente una porcién del monomerc y eficdiendo luego el

resto a tiempos diferentes después de haber continuado la

reacci én.

Ia trabz jebilidad de cuslguier caucho sbarca una pal-
tiplicidad de oesracteristicas que son dificiles de defimir ¥
depende en graﬁ parte del eguipo especifioco empleado en el

procedimiento, asf{ como de los adi tivos de composicidn de
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caucho que pueden incorpqrarse en‘los polimeros de eaucho,
Uno de los oriterios utilizados es el grado de disﬁersién
de los aditivos de composioién de caucho, tales eomo arcilla,
negro de humo, oarbonato ofloico y andlogos; la fseilidad re-
lative con que pueden trabajerse el caucho y sus composiofo-
nes en masticadores tales como mezcladores Beanbury y equipo
anélogo; la viscosidad Mooney del osaucho bruto y de los cau-
ohos compuestos; el aspeoto de las cargss sueltes o sgentes
reforzadores después de las operaciones de molienda; y el
aspeoto del borde de la lamina molida; y lé distanoia de aga-
rre méxima de molinoc para una bania woluntaria formada sodre
el molino a variss temperaturas, Tod&s estss propiedades cua-
litativas son indicativas del término wtrabe jabilidade, que,
por lo demés, es indefinible,

Las composioiones de acuerde con el invento muestren
una trabajabilidad me jorada y pueden prepararse mezcelando

los dos componentes esenciales de estas composiciones, es

‘deecir, el elastémero dé alto peso molecular y el modifiocador

de bzjo peso molecular, de cualquier menera conveniente, por
ejemple por moiienda en un molino de rodillos abierto, por
tretamiento en un molino de tipo Bambury, por angsado conjune
to, o mezeclando soluciones (cemento) de las respectives sus~
tenclas en un disolvente adecuado y separando los polimeros
mixtos del disolvente por evaporscidén del disolvente o pér
precipitacidn, por ejemplo, por contacto con vaper de sgua o
sgua o por medio de un lfguido orgénico, tal como un alcohol,
éter o cetona. Como es natursl, la mezclz puede formarse tam-
bien in situ en un procedimiento de polimerizacién especiale
mente diseiiado para este fin. |

Cuendo se desea la vuleanizeecién, se modifica la mézcla
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después con azufre y/u otros agentes de wulcanizecién y un
coadyuvante de snlfurauién, ¥y, si se deses, con fcido ested-
rico y/u 6x£do de oine oomo constituyentes complementarios,
Igaalmente, 15 mezola puede contener cuslquiera de los pig-
mentos usasles o cargas o embas cosas, El'negro de humo, ¥
perti calarmente el negro de horno enlas proporciones de, por
ejemplo: 25 - 60 % en peso de la mezcla total, es un ingredien-
te opoionel de ias mezelas de acuerdo con el presente invento.
La mezcla asi{ compuesta se somete luego & vuleanizaci én por
celentamiento a 121 - 2042 C dnranée £ = 120 minutos, siendo
el tiempo de ocalentemiento més corto caando es mds el te la
temperatura demtro de los 1{mites especifiéados;

La proporoidn de azafre conviene que sea entre 0,5 - 6
% preferiblemente entre 1 - 3 %, en peso, de la ocantidad de
los polfmeros presentes. Si se utiliza un cosdyuvente de val-
osnizaclén o sulfurizacién, ere ester presente, de preferen-
eia, en une can@idad entre 0,01 j 3 parte:,vaproximadanente,
¥ mejor entre 0,5 - 2 % de la oantided de los polfmerocs. El
écido'estearmo, 3l se uéiliza, puede ester presente en la re-
lacién de 1 = 10 partes de‘polfmeros presentes. Adends de ne-
gro de humo, puede euplearse érciila, litargirio, baritas, doie-
do estedrico, harina de madera, lintérs de el godén, corcho
molido, verde de oiomo. amarillo de eromo, sulfuro de plomo,
sarbonato de plomo y oarges y pigmentos andlogos, bien. sea
S0l0s 0 bien en varias mezolas,

Se ha encontrado, 1nsospedhadémente, que la proporoién
de modificador de bajo peso mblecular no degrada la wresisten-
oia en orudor de la composicién ni sltera de modﬁ epreci able
el resultado del vuleanizadé. |

Las composiciones del invento pueden oomprender mezolas

-8-
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de los componentes elastémeros de alto peso molecalar o los

eldstomeros individuales, modlficados en ceda caso por la pre-
sencia Ge los aditivos de bajo peso mqleoular. As{, pues, las

composi of one pue den ser tofalmente poliisopreno, totelmente

polibutadieno (estas composiciones representan la modi fi osicd 6n

preferida del invento) o mezolas tales oomo ocaacho poliisopre-
no modificado con polibutadieno de ba jo peso moleoular; caucho
polibutadi eno modificado con poliisopreno de bajo peso moleou-
lar; y mezelas més complejas.

El invento se ilustra;é adenés por los siguientes ejen~

plos:

EJEMPLO I

Preparacidén de poliisoprenoc de bajo peso molecular: una
solucidn al 15 % de isopreno en isopenteno se llevé a una tem-
peratura de 25 - 322 C.. S¢ afiadié butil(secunderio)~litio en
una cantidad de, apioximadamente, 100 ppm, de catalizedor ac-
tivo basadas en el peso de la oérga total; Después de una con-
versién de 50 %, aproximadamente; del isopreno en pol{mero, se
termind la polimerizacién por reaceidn con metsnol en una can-
tided equivalente a 100 ppm. del catalizador alcohil-litio, la
tenperatura se controld por enfriamiento a ieflajo. Inego se
inicié otra vez la polimerizecidn con una ¢entidad del mismo
oatal izador equivalente al »terminador» (metanol) y se dejé
que continuara la reaccién iasta ser completa., El prodaucto
tenie una visocosidad intrinseca de 0,5 dl/g, aproximadamente
¥, para varios ensgyos individuzles, un contenido de e¢is 1,4
entre 87 y 91 %, sproximadamente. La elevada carga de catali-
2ador da como resultado el bajo peso molecular del producto

as{ obtenido. La viscosidad intrinsecs estd traetada en la

-9 -
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obra de Flory #Prineiples of Polymer Chemistryr, paginas 309 -
311, o |

La solucidn de tretamiento as{ obtenida(cemento) pue-
de mezclarse con el poliisopreno de elto pess molecalar ob-

tenido segin se deseribe en el Ejemplo II a‘oontinuacién.

BIWTPLO II

Alimentacidn:
15,4 % isopreno
84,67 % ieoﬁentano
15,18 kg total
Catal izador: . |
Butil(normal}-litio activo, total afiadido 2 ppm
(vasado en la ocerge total).
Polimerizacidn:
Temperetura de reaccidn = 582 C,
Tienpo de velocidad de reaceidn/2 = 75 min;(tiem,
po hasta 50 % de convérsién de monémero);
Caracteristicas del polfmero:
93,4 % ois
13,1 I. V,
Sé1idos fimeles = 13,9 % (90 % de oonversidn)

BEJEMPLO III

Se reslizaron experimentos comparativos oon el poliiso-

" preno normal de alto peso molecular y mezelas del mismo con

porcentajes variables de pollisoprenoc de ba jo peso moleculer
utilizendo pars este fin la téenice siguiente:
Se empleé una mezola Benbury de 4 1/2 minutos para

un lote maestro de superficie de rodadura de negro §C HAF oon

- 10 -
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negro de humo preaenfce el prineipio, valorando las ocugalide-
des de elaboracién ;lgl'pol;fmero con referencia no sdlamente
a '{.”als ggrgo?erg\s{;iqas de vaciado de Benbury 8100 tambien d_e
dispersién de negro de hum-b segin se reflejen en la resisten- .
oia & la traoeidn y la sensibilidzd a le supervuloenizaciédn.

~ Composioidn Vaoiado de Moomey - €lesifi- T Kg/csm2 ‘

Benbuxy compuesto caotén
Garvey

dptimo 2 x dptimo

" Caucho poliisopre=-

no, V,I, 12,6; e¢is
93,3 % ~ muy pobre 91 2 210,9 140,6

Mezola, 10 % peso
dé poliisopreno
0,23 V.1, pobre 84 § 210,92 19,8

Heselz, 15 % peso
de poliisopreno ‘
0,49 V.I, regular-
bueno 79 10 210,9 . 182,8

Mezola, 20 % peso
de poliisopreno 0,56
V.1, : excelente 65 14 210,9 196,8

Hezela 50:50 de
caugho naturaels
85 % oaucho poli- -
isopreno y 15% pe-
80 de poliisopreno  bueno-
0,49 V., I, excelente 59 16 - - - -
EJENPLC IV

En los ensayos aquf desoritos, se empled un pigmento
blaneo tfpico, silicato cdlcico (Silene EF, 50 P £ osmucho),
ya que se ha encontrado que este material es normalmente de
incorporacidn lente en comparacién con silice o arcillas. Se

obtuvieron los aigientés datos:
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Composiocidn Tiempo de Vaciado de Mooney Clasifi-
mezelado, Benbury  compuesto oazcidn
nin., Garvey

Poliisopreno, V.I.

12,6; 93,5 % oie, 14 pobre 75 4

Igusl,peptizado

gon 2-benzamide- . '

tiofenato de Zn. 14 . regular 54 )

Mezola, 10 % peso
de poliisopreno
0,5 V.I. 10 regailar-bueno 77 7
fezola, 15 % peeo
de poliisopreno :
0,8 V.1, 11 regnlar-bueno &7 9
EJEMPLO V

Se prepaeraron mezolas Banbury quie contenian caucho
cis-polidbutadieno mezolado con polibutadieno de bajo peso mo-
lecular. Se empleé la sigalente formulscidn:

Partes % Caucho

Polibutadienos totales 100
Ozido de oine . , 5
Aoldo esteérico : k:
Fenil~be ta-naftilemina 1
Negro de humo 50
Aoldos resfnicos | 5

Se prepard unz mezela cue contenia 84,3 % de ecaucho

polibutadieno con una viscosided intrinseca de 2,4 y un con-

‘tenido de ols-1,4 de 96 %, modificado oon 3 % de polibutedie-

no de bajo peso moleonlear, con una viscosidad int ringeoca de

0,88 dl/g.: 8,5 % de un polibutadieno gae tenia una viscosi-
dad intrinseca de 0,34 dl/g.-y 4,2 % de un polidutadieno con
unsa viscosidad intrinseca de 0,22 dl/g. Se prepard una mezola

B a partir de 85 % en peso de un caucho polibutedieno que

- 12 -
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tenia una viscosidad intrinsesca de 2,7 y un oontenido de e¢is
1,4 de 96 % g 15 ',ﬁen.peso de un polibutadieno con una visco-
sided intrinseca de 0,50 y un contenido de cis 1,4 de 88 %;
Se prepararon eont;‘o;.es pare les mezeles A y B empleando la
foz;mulacﬂn anterior, a excepoidn de que conteniem dnieemente
los polimercs de nuajor peso molecular. En el molino Banbdury,
ambas mezelas acusaron u.n_eomporbamiento me jor en oomparaciénm
lcon los controles corresp ondientesv. Cuando se desoargaron las
mézclas eran suaves y brillentes en compe Taci én .con los oon-
troles éue eran secos y correosos; Se obtuvieron mayores efi-
oienci;as de mezolado como se vid por lag medi of ones de tempe-
ratura y de fue'rza'. Los datos sigaientes muestran el comporta-

miento mejor en molino y extrusor para las mezclas,

Compuesto ~ Holimo, 15,24 om a 708 C Indice Carvey®’
Mezela A Benda volunterie a 0,063 om 13 a 98 g/min.
Control A Sin banda 7 a 58 g/min,
Mezola B Banda voluntaria & 0,127 om

Banda marginal & 0,165 em 12 a 66 g/min,
Control B Sin banda 7 a 64 g/min.

a) 16 es el éptimo, 4 el méds pobre

EJBIPLO VI |
Se compararon 3 formilaciones en ensayos de elabora-

oidn en gren eseala, Estas formuleeiones fueron como gigue:

- 13 -
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L 2 _

cse) : cxb! < 100%CB 3 :1

15 % de CB de bajo p.mol,

sfiadi do®’ o W st

Partes % de ocaucho

Pol{mero | 100 100 100

Negro de humo HAF 55 55 55

Kcido estedrico 3 3 3

Resima de petréleo 3 3 3

N—isopropil;ﬂ5;fenil-p-feni-'

leno-di emine - 2 2 2

Extracto.aromético de petré~ -

leo. | 5 5 5
~ Oxido de oinc | 5 5 5

a) CB = polibutadieno con'una viscosidad intrinseca de 2¢4 y

un contenido de cis 1,4 de 96 %,
b) CN = caucho natursal
¢) E1 OB de bajo peso molecular tiene V.I, de 0,42; contenido
de ois 1,4 de 90,4 %.

Se verd, por la tabla emterior, que la muestra C estaba oons-
tituida totalmente por caucho butadieno, sin ediocién alguna de
fraceidn de bajo peso molecular; la muestra D era una mezola
de s‘partes de este esucho butadieno con una parte de oaucho
natural; y'la miestra E era una combinacién de 15 % de poli-
butedi eno de bajo peso nolecular con 85 % en peso del oaucho
butadieno; La tabla siguiente presenta los datos obtenidos en

la elaboracidn de estos compuestos,

- 14 -



lo

15

20

2b

Juestra Yo,

Mogney bruto
looney compuesto 61 61 46

Vaciado Bembury

Aspecto Regular Regnler IMuy bueno
Negro de humo suel to Poco Considerable Muy poeco
Bodes de hoja laminada Buenos Buenos Buenos
Distencie de agerre max.,
15,24 em, pars banda vo-
luntaria,
358 C 0,254 0,190 0, 563 (max, )
708 ¢ 0,076 0,101 0,165
1208 ¢ 0, 063 0, 076 0,152
Distaneia de agarre max.
25,40 om, para banda vo-
lantaria. ~
358 C 0,317 0, 457 0, 762 (max, )
708 C 0,254 0,635 0,762 (max, )
1208 € 0,279 0,381 0, 508
Extrusién de molde Garvey
Contorno 4 4 4
Bordes 4 3 4
Superficie 3¢ 4 32
4Angulos 4 4 4
Total 15¢ 13¢ 153

Los resultados de la tabla enterior muestran que la

mezola que contiene el polibutadieno de ba jo peso molecular

se olassifica en primera l{nea en J.a trabajabilidad a todas
las temperaturas .ensayad as.

- La presenﬁe solicitud que corresponde a la ‘presentada
en Estados Unidos de América el 23 de febrero de 1,962 con el
nime ro 175;340 se acoge a los beneficios del artioculo 51 del

vigente Estatuto sodbre ‘Propied'ad Indastrial.

- 15 -
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~ Los punggs de 1nyenci6g propia y nueve éne se p:esen;
tan parz que sean'objeto de esta solicitud de Patente de In;
vencidn en Eépaﬁa por VEINTE eios, son los sigulentes:

18,- Mejoras introducides en la fabricacién de compo-
sioiones'cauohoides, caracterizedas porque dichas composi-
ciones comprenden un homopolimers o copolfmero elastéméro de
alto peso molegular constituido pér diolefinas conjugadas
04 y/o €5 y que tiene una viscosidad intrinseca entre 1,5 v
20 y un contenido de eis 1,4 de 855, por 10 menos, y un ho-
mopolfimero o copolfmero de bajo peso molecular constih;ido
por diolefines oconjugadas de Cy yfo Cs ¥ due tiene une visaco-
sidad intrinseca entre 0,1 y 1,0, siendo la relacién ponderal
entre pol{mero de alto peso'moleoular ¥ polimero de bajo peso
moleculay 9ntreA95 t 5y 70 30,

28, Mejoras de souerdo con la reivindicsoidn 1, segin

las cualés el polf{mero de alto peso molecular tieme un conte-

nido de cis 1,4 entre 85 y 97 4.

3e,- lejores de acuerdo con cuelguiera de las reivihdi-
eaciones preoedentes. segdn les cusles el polfmero de bajo
peso molecular tiene un comtenido de ois 1,4 de 80 %, por lo
nenos.,

42,- Mejores de acuerdo con la reivindicaocién 3, segin
las cuales el.polfmero de bajo peso molecular tiene un copte-
nido.de eig 1,4 comprendido entre 85 y 95 %.

5¢,- Mejoras de acuerdo con cuslquiera de las reivin=

-16-
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peso molecular tiene una viscosided intrinseca comprendida

entre los }fmites de 0,33 y 40,75‘,
69..- Mejoras de acuerdo con cuslquiera de les reivin-
di cact ox;;s precedentes, segdn las cuales la relazcién ponderal
ent re polfmero de alto peso molecular y polfmero de btajo peso
molecular estéd qopzprendida entre 90 : 10y 76 : 25, |
'79'.'- Mejoras de acuerdo con cualquiera de lss refvin-
diceoi onés precedentes, segdn las ousles tanto el polfmero

de alto peso molecular como el polfmero de bejo peso moleou-

lar son poliisopreno ois 1,4,

828,- Mejoras de acuerdo con cuelguiers de las reivin-
diosciones 1 a 'f, segin las cuales tanto el polfmero de alto
peso molecular oomq.e]. poli{mero de bajo peso nolecular son
polibutadi eno ois_1,4, tenilendoA el primero une viscoedda.d in-
tr{nseca entre los lfmites de 1,5 y 8.. .

98,- Nejoras imtroducidas en la febricacién de compo-
siofones cauchoides oarzcteri 2edas porque las mismas compren-
den una composicién de csucho segdn cuslguiera de las réivin-
di caci ones precedentes y un osuoho naturzl en una relacién
ponderal de 75 : 25 & 25 i 75, |

108,- Mejoras intmducidés en la fabricacidn de compo-.
siofones osuchoides.

Ta].'y eomo se ha desorito en la Nemoria que anteocede

y para los fines que se hen especificado,
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Esta Memoria consta de dieciocho hojas esoritas s

miquina por uns sola oara.

‘Hadrid, 3 MAY. 1963
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