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MEMORTA DESCRIPTIVA

e presente invencidn se refiere a la produccién de
polimeros, cbtenidos en dispersién acuosa, y particularmente
adecuados -pera su uso como agentes aglomerantes'en el campo
de las pinturaes al templé: = = == = = = = = = «w = = = - = =

El uso de dispersiones acuosas de fesinas insolubles
en agua y en particular de acetato de polivinilo en pintures
al temple estd muy extendido, debido = lss muches ventajas,
por ejemplo shorro y segurided en las ﬁanipulaciones, que pueden.
obtenerse con ellas. — — = = = = = = e e m e e -
Una dispersién en agua de esteres de pblivinilo? por

ejemplo'acetato de polivinilo, solo o copolimerizado, tiene

' que mostrar, entre otros, el mayor poder aglomerante poaible

cﬁn respecto & los pigmentos,'para obtener con‘ello pinturas
con un contenido muy elevado de pigmento (relacidn elevada
pigmento/aglomerante, o elevado "C.V.P.“,'o sea concentracidn
por volumen de pigmento) mientras se mantienen las propiedades
de buen; resistencia y duracidn. Ademés, todas las dispersiones
acuosas de esteres de polivinilo tienen gque poseer propiedades
reolégicas adecuadas, y tienen que poder comunicar también les
mnismas progiqdd&es a las pinturas obtenidas 2 partir de ellas;
de modo que, por ejemplo, tales pinturas tienen que tener una
elevada viscosidad en reposo @ fin de impedir que se deposite
¢l pigmento durante el tiempo'dpua;macenaje, v para evitar
el escurrido o goteo de la pintﬁia cuando se’'aplica g soporties
verticales, « = « = = = = v’ - - - - - - -~ R -————
Por otro lado, todas las pinturas tienen que tener ‘
una viscosidad suficientemente baja sn el momento de su apli-

cacidn para hacer que esta operacidn sea més fécil y menos la-
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boriosa;'estos cembios de viscosidad tienen lugar cuando se
someten a esfuerzos distintos sistemas que tienen un compor-
tamieﬁto no Newtoniano, por ejemplo dispersiones scuosas de
poiimerOs ¥ las pinturas obténidae & pertir de las mismas. Pur‘
la expresidén "someter a esfuerzos distintos" se ha de entender, ,
por ejemplo, la accidn distinta ejercida pofnmokimiento leminar
sobre ¢l mismo sistema. Asi, por ejemplo, una pintura en su en- -
vase puede considerarse como no sometide a esfuerzo, es decir

en su régimen de reposo;'dédo que dicha pinfura estd sometida
solemente a las fuerzas de la gravedad; por el contrario lg
pelicula de pintura que, durante sﬁ'aplicacién, se encuentra
entre el pincel y el soporie, esta sometida a esfuerzos ele— .
vedos, dado que en este Witimo caso actian sobre ella movimien-
tos laminares excepcionalﬁente fuertes.' Este comportamiento

reoldgico de las dispersiones acuosas de los esteres de vinilo

'y de las pinturas obtenidas a partir de los mismos tiene que

someterse a influencias adecuadas a fin de impedir'aquellos
efectos perjudiciales que son, en el régimén de-reposo, los

ya mencionados (estabilidad de slmacenado del sistema) o en

caso de someterlas a esfuerzos elevados, la diffcil y'laboriosa
aplicacién con brocha cuasndo, por ejemplo, la viscosidad es
elevada en el momento de su apiicacién. Asi, por ejemplo,

existe la posibilided de aumentar la viscosidad tanto de las .
dispersiones de ester de vinilo como de las pintuféé obtenidas

a partir del mismo aumenténdé el contenido de coloide p;otectorﬁ

para mantener con ello una viscosidad muy elevada en el régimen

- de reposo, impidiendo as{ los fendmenos de sedimentacidn; sin

.embargo; se perjudican coﬁ ello fuertemente lss propiedades de

aplicacién, dedo que con dicho recurso se mantiene una elevada
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viscosidad incluso Gurante la aplicacién de las pinturas a

los soportes, 1o cual da por resultado un trabajo diffeil

¥ 1ebOTios0, = = = = = = == m - m - m e m e - - - -
Como es bien sabido, se puede obtener un aumento

de la viscosidad en régimen estdtico mediante el aumento del

, contenido dé materias aecés de la pintura, y en este caso una

dilucidn posterior da pof resultado unas disminucidn de visco-
sided, y también por lo tanto una . buena aplicabiliqad. Sin em-
bargo, en teles condiciones, cuando la accién del movimiento

leminar se interrumpe, por ejemplo ovando Ja pintura ya no

. ésté4 sometidae @ esfuerzos por parte de la brocha y se la

deja regresar a su régimen de repeso, el grado de visocosidad
es evidentemente insuficiente pare impedir que la pintura se
escurra y rasgue a 1o %argo:Qel BOPOYEs = = = = = = = = - -
El principal objeto de esta invencidén es por lo
tanto el obtener dispersioneé acuosas de esteres de polivi-
nilo, tales como acetato de polivinmilo, que tengan un poder
aglomerante elevado con respecto a los- pigmentos, y que comu-
niquen, al mismo tiempo, propiedades reolégicas adecuadas
a las pinturas obtenidas a pertir de 1los mismos, de modo que
el comportamiento viscosimétrico de las mismas, en régimen de
Teposo, sea suficientemente elevado pare impedir los fendmenos
de escurrido y resgado, al propio tiempo que sea suficiente-

mente bajo el ser sometido g esfuerzo. = = w = e e =@ - = = -

Segin la presente invencidn, los esteres de vinilo
(y en particular el acetato de vinilo, séio, o mezclado con
otros monbmeros), son polimerizados en dispersiénAaEuosa.
en presencia de un coloide protector,yde un agente emulsionan~

te seleccionado entre los siguientes:
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~ a) Un compuesto de la férmula general: - = =« = = = -
- ("Hz) - CH, - (ocm2 cH?_) - 080 Me (1)

3 3
en donde m varis entre 4y 20,'3 varia entre-10 y 30, ¥ Me
o8 un metal alcalino O GWONiOs = = = = = = = = = = = = = = =

b) Una mezcla que consta det

1) 50-90 partes de un compuesto (A) que tiene la
férmula general‘- - - - - - - . - -
n(ocnzcna) OcH, CH20H .
2) 50-10 partea de un compuesto CB) que tiene la

férmula general: - =~ m - = - e rc e e, e em- ==

310303 Me

" en donde R y R, pueden ser iguales o diferentes entre si,

y representan radicales de hidrocarburos saturados oino
saturados, con un:nﬁmero deidtomos de carﬁono que varia
entre 4y 30; nes un nimerc entero gue varis entre 10 y

30. ¥ e es un metal glceling, 0 cuolio, = = = = « = = =

Les mezclas indicadas en el punto b) ofrecen muchas "

e imqutantes ventajas, por ejemplo la fcil digponibilidad
de los componentes de le mezcia ¥y las propiedédes genersles
mejoradas de las pinturas obtenidas mediante él uso de dis~

_ persiones acuosas obtenidas con 10s agentes eﬁuléionantea mez-

clados indicados mds arribe. Le majora en las propisdgdes &geo-
nerales es especizimente cierta con réspecto a la resistencis
2 la gbrasidn y a la estabilidad el lavado de las pinturas.
Las ventajas indicadas se obtienen sin pgrjudicér ni'aquellas
propiedades leomerantes @e la dispersidén del poliméro, ni
aquellas propiedades reoldgicas, tanto de_ia.dispersiﬂn como

de las pinturas derivadas de la misma, que puedén;dbtenerse por
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el uso de agentes emulsionantes cubiertos por la férmula

goneral (l)e = == = = s = e = e e - r e m e - - -

ividentemente,'en vez de la mezcla'(ﬁ) se
'puede utilizar con resultados iguaslmente buenos, el pfoducto
obtpniéo con la sulfonacidn, y ﬁeﬁfraiiéadiénVsubéiéﬁienté‘
de‘una mezcla que Coneta 408 v - - - - m e mc e e e - -
0-90 partes de un compuesto de la férmula general: - - - -
R(OCH ) :OCHZ CHZOH;
50-10 partes de>un.com§ue§to que tiene la fdrmula general: - -

B, OB

en donde R, Bl ¥ n tienen el mismo significado que se he in-

Mmhm&amw&4-----------»---34---

como coloide protector se puede utilizar, por
e;emplo, el alcohol de polivinilo; sin embargo, las: sustan-
cias de natureleza celuldésica, y en paerticular ls hidroxieti;
celulosa han resultado ser muy ventajosas, sobre todo desde
el punto e vista de uwn mejor poder sglomerante. == = = = ~ =

1aa cantidades de coloide protector y de agentes

'emulsionantes segin la invencién, son preferentemente de

0,1-1,5% en peso, y 0,1-5,0% en peso respectivamente, basadas
en el peso total de la dispersibn. —— - - = = = cm e r -
La aﬁplitud ¥y las finalidades de esta invenhiGn"

serdn mejor y més completamente comprendidas tomando en consi-

deracidn los ejemplos siguientes que han de entenderse como

formas de realizac16n no restrictivas de lg invencién. = = =

EJEMPTL.O NR 1

Se efectué una polimerlzaclon de emulsidn en un

matraz de dog litros, con cuatro ouellos y fondo redondo, dotado
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de condensador de reflujo, agitador, termémetfo y embudo de

separacién pars la adicidn de editivos, utilizando los si-

N SeLietly
NAREAAANAAAANT

guientes coMponentes: = = = = = - - - - = - .- - -

Partes en peso

Mondmero de acetato de vinilo . _ . 400
Monémero de acrilato de butilo . 135
Hidroxietilcelulosa (Cellosize Wp09, un produc- .
_ to de la Unién Carbide and Carbon CO.) 4 6,5
Agente_emulsionante del tipo (I), en donde
m=10, n=15, y Me=Na . 20
Persulfato potdsico | ' 2
Fosfato trisédico o o “ o | i,3

Agua | | 430

En la operacidén préctidé se introdujeron en el
matraz al principio agua, hidroxietiloelulosa, sgente emul-
sionante, fosfato trisédic¢o, 10% de las cantidades de acri-
lato de butilo y acetato de vinilo, y finalmente persulfato
potésiéo. Luego se calentd el matraz, y cuando se glcanzd
una temperatura de T08C en el bafio, se empezaron a suminisirar
las restantes cantidades de mondmeros. La adicidn _de los mo~
némeros quedd completada dentro de dos horas. La temperatura
del bafio aumentd hasta un méx@mo, despuds de 1o cual se ob-
servé un lento descenso de la temperastura. En este momento se
congiderd gue se habia alcanzado ¢l punto final de la polime-
rizacidn, ¥ pof lo tento se enfrid de manera adecuada el con-
tenido del matrez. - = = = = = = = = e cec e nm -

Se determiné el poder sglomerante de la dispersién

obtenida segin el ejemplo 1, - ~ - - - ———-——— - --4,
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A ese efecto, se confecciond una peglde pigmentos
convenientemente seleccionado - por ejemplo didéxido de tita-
nio, litopén, materiales inorgénicos.de.reileno - en un mez-
clador amdecuado; luego se afiadieron a diché pasta, después de
una homogeheizacién,adecuada de la misma, cantidades variables
de una dispersidn, preparada de manera sdecusda pars obtener -
éinturas de. diferente C,V.P, (concentracién por volumen de

ﬁl esfuerzo de tensién finel fué determinado luego
en capas de tamafios adecuados, obtenidas con dichas pinturas.

Como ya es sabido (Iiverti and fﬁefre Humbert, Off,
Digest, Vol. 31, No. 409-252 (1952) - B. Berardi, VI Congreso
FATIEEC 1962,=Publicacign del Congieso, pagina 6; (Wiegbaden),
este esfuerzolméximo de tensidn, o esfuerzo de rotﬁra, cuandb
se representa en funcidn de la C.V,P. muesira un méximo que
corresponde a una C.V.F, dada, ¥ que se llama COVP (concenxra-

cidn critica por velumen de pigmento); el poder aglomerante

t de la dispersidn se expresa nnmericamente por este valor;
'cuéndo mayor es este valor, tento mejor es el poder aglome-
" rante de le dispersidn. En el caso en cuestidn, se hallé un

Las propiedades reoldgicas de la dispersi&n obtenida
de acuerdo con el e;emplo 1 quedan mejor perfiladas represen-
tando la curva de viscosidad VS~ ‘cafda de 1{quido en un gra-

fico adecusdo; a este fin, se tiene qpe recurrir a un visco—

" simetro especial que permite determinar la viscosidad en fun—

cibn de la caida de liqgido, variable dentro de unos 1im1tes

[l e I N L e e e =

dados. Estas determinacionas fueron hechas en. viscosimetro

"Rotovisco® con cafia MV,, a 208C (A. Rodeyns, IV Congreso

aa = e -

FATIPEC 1957, publicacién- del Congroso, paglna 267 (Lucerna)

La curva caracterfstica de 1a dispersidn que se investigé en
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el caeouén cuestién es ilustrada en el grafico (curva 4), en
donde lg viscos:fi.dad (cPs) esti representada en el sje de orde-
nadas, mientras :que 4ia caida de 1{quido estd representada en
el aje de abscisas (Seg’l) Como se puede observar les altas
viscosidades corresponden @ bajas caidas de 1liquido, con va-
lores muy cerca ‘del régimen estdtico, mientras que con cafdas
de liguido elevadas se obtienen bejas viscosidades con valores
gwa pusden compararse a 10s que se observan durante la aplica-
oién (por ejemplo por medio Ge une brochs de le dispersidn
en forme de PintUra, = = @ = = = - mr e w c - .- -

Se han obtenido también resultados sustancialmeﬁte
iguales en otra prueba utilizando amonio en vez ds sodio como

componente del agente emulsionante. R I I

EJEMFLO IR 2

La polimerizacidn &e_ la siguiente mezcla fué lle-
vade & cabo siguiéndo le misma técnica experimental indiceda
en el ejemplo R e A BN B

. | _ | Partes on peso
Monémero de acetato de vinild 400
Wonémero de aor:.lato de butilo 135

- Aleohol de polivinilo (grado de hidrélisis 87,5%) . 6,5

Agente emulsionante del tipo (I), en donde msl0 _
n=15 y Me=Na . o ' 20

Persulfato potdsico : 2
Fosfato trisddico ' , 1,3

Ague . L 430
EL CCVP fué determinsdo en les mismes condioiones
experimentales gue las expresadas para la elasboracién de la

dispersidn obtenida de acuerdo -con el ejemplo.l. Bn este se-

gundo ca.ab se encontrd un valor de COVP de 50, = = = = = = =

-
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Un cambio en la cantidad de coloide protector dejando
el mismo tiempo sin cambiar todos los restantes componentes,
dié por resultado por lo tento un descenso del poder egl omerante :
dela diSperéién, aunque el comportamiento viscosimétrico de
la misma se mantuvo a un nivel muy bueno, = = = = = = = @ = =

. Se han obtenido resultados substencielmente igueles
oen otra prueba ut%lizando amonio en vez de sodio como compo-

nente del agente emulsSionante, w = = = «w =« = @ = = = = = = =

EJEMPLO N¢ }
Se efectu6 la polimerizacién de la siguiente mezcla

con finalidades comparatives, siguiendo la misma técnica ex-
perimental indicada en el ejemplo le = = = = = = = = = = = =

. Fartes en peso .

Mondmero de gcetato de vinmilo ‘ v 430

Mondmero de serilato de butilo L T 135
Hidroxiatilceld;oéa (Cellosize Wp09) 6,05

Agente emulsioﬁante no iénico (un producto . . .
de: condensacidén del éxido de etileno = '
" Nonilfenilpolioxietileno M.W. 1000)

20
Persulfato potésico ‘ | 2
Fos{ato trisédico ‘ L %,3'
hgua _ : R _ 436

En este Wltimo ¢aso, se probd el comportemimto vis-
cosinétrico (reoldgico) de la dispersi&n para comparerlo oon el
de la dispersidn obtenida segin el ejemplo 1, Asi{ ha sido po-
sible trazar la curva B del gréfico l. - = = « - ~—t -~

Comparando las curvas B y A se puede notar gque, .
mientras que bajo condiqiones de esfuerzo noderadas (muy cerca
del régimen de repose) las viscosidades son casi las wmismas

(v as{ se puede asumir que tienen un comportamiento similar)
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cuéndo existen condiciones duras (similares 8 las condiciones

a que estdn sometidas las pinturaes obtenides de tales disper-

siones al ser aplicades), entonces se aleanzén valores insu-
‘ficientemente bajos, con lo cual la aplicabilidad resulta més

Qiffcil, -~ e e mc e e e e e m e m e m— .- -

CEJENFLO N® 4

Se efectud una polimerizacidn de emulsidén con
loé.siguientes componentes, en un metraz de dos litros con tres
cuellos y fondo redondo dotado de condensador de reflujb, agita-

dor, termdmetro y embudo de seperacidén para la adicidn de adi-

PIVOBe = = = 0 = e e e e e .- ea o
Partes en peso

Mondmero de acetato de vinilo 400
Mondmero de acrilato de butilo _ ‘?; 135
Hidfoxietiloelulose (Natrosol 250 L) (Un producto

de la Hercules Powder Co. de U.S.A.) 6,5
Mezcle de agente emulsionante, que consta de |

- 60 partes de agente emulsionante A

- 40 partea de agente emulsionante B o 20
(dOnde Ry R1 son radicales decf{licos

normales,_Me = Nayn=15) :
Persulfato eménico - o 1,; .
Bicarbonato sédico (NAHCO,) . o C 1,5
Agua _ : 430

En la operacidn préctica, se in%roéujeron en el
matraz primeramente agua, ldroxietilcelulosa, el agente emul-
sionante, bicarbonsto sédico, el 10% del total de acrilato de
butilo y acetato de vinilo y finalmente el persulfato emdnico,
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1o cusl fué'luego calentado hasta que el bafio alcanzé una tem-
peratura de %090, en ¢ste momento se empezd el swministro de las
cantidedes de &onémeros restantes. La edicién de mondmeros fue’
completade en dos horas. La temperatura del bafio aumentd hasta
un méximo, despuds de lo cusl se observd un descenso lemto de la
temperatura. En este momento, se consideré que se hab{a alcan-
zedo el punto final de la.polimerizacign ¥ por lo tanto se en-
frié de manera adecuﬁda el contenido del matraze = = = = = = =
Se determiné entonces el poder aglomerante de la
dispersién asi cbtenida. Siguiendo la misma técnica de evalua=-

cién utilizada para clasificar la dispersidn obtenida de acuerdo

-eon el ejemplo 1, se hallé un valor de 58. La variacién peculiar,

tal como se manifiesta por_la'curva A del gréfic; adjunto, apa-
recid tambidn en 1as propiedades reoldgicas de la dispersidn.-
. La dispersién mostrs tembién propiedades de lava-
bilida{l(desbués de haber sido convertida en una pinture al
temple) mejores gue las'de_1&1dispersi$hipbtehida de acuerdo
con el'ejemplo 1. El uso de mezclas de agentes emuisionantes,
al propio tiempo que mantuvo el poder aglomerante y les pro-
piededes reoldgicas de la dispersién as{ obtenida mejoré tam-
bién el comportamiento general de la misma desde el punto de
viste de ofraé caracteristices, que no son menos importantes
que les mencionadas. - - = - = = = = mreemmc e .
~ Se han obtenido resultados, esencialmente iguales

utilizando en otra prueba amonio en vez de sodio como componen-~
te del agente emulsionantes, — = = — = = = = = = = = = = = - -

' También se han obtenido resultados. muy buenos en
pruebas en qﬁe se utilizeban otros agentes emulsionantes se-

leccionados entre 1os indicados en a) Y b)e = = = = = = = = -



[

W

1®

"

I3

[t

5

10.

15,

20,

25,

-13 -

SO P enL

285751'5

EJEMFLO N8 5 | |
7 7 Se efectud una polimerizacién de emulsién con

los siguientes componentes, en un -matraz de dos ;itros, con -

.cuatro cuellos y fondo redondo, dotado de un condensador de

reflujo, agitador, termémetro y . embudo de separacidén para
la adicidén de aditivos. ' ‘

} Partes en peso -
Monémero de acetato de vinilo 400 . .
' Mondmero de acrilatc de butilo - : 135
Hidrexietilcelulosa, Natrosol 250 L | 6,5
Mezcla de agentes emulsionantes qpé?copsta de:
- 60 partes de agente emulsionante A y:
~ 40 partes de agente emulsionante B .2
(en donde R ¥ Rl son radicales octilicos A
normales, Me = Na y n = 10 unidades}‘.
 Persulfato amdénico L _ 1,7
Bicarbonato sédico (NaHOOB) S 1,5
Agua . . 430

Se siguié el mismo procedimiento experimental
indicado en el ejenplo 4, =« = = w = = - = - e C = - . wew

Las propiedades reoléglcas fueron evaluadas sobre
el producto final; la curva de viscosidad en funcidén de la cafde
de liquido fué totalmente similer-a la indicada por-la curve A.

Las pruebas de resistencia a la gbrasién y de lava-
bilidad, Y les medltiones del poder aglomerante, dleron también

resultados totalmente similares a los obtenldos para 1a dlsper—

' 236n segin el 8Jemplo 4o - = = = = = = m = - --m— .-

‘Se han obtenido resultados substencialmente iguales

utilizando en otra prueba smonioc en vez'de.sodio-como'eomponente
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del agente emulsionante. = = = @ w = = = = = = .- == - -
Se han obtenido resultados muy buenos también
Bn pfuehas en que ge utilizaron otros‘agenxes emulgionantes
seleccionados entre 1os indicados en a) Yy ble = = = = = = =
 Como se puéde apreciar fécilmente en los ejemplos
arriba indicedos, se pueden obtener propiedades aglomerantes
superiores seleccionando coloides protectores edecuados mien-
tras que la seleccidn de agentes emulszonantes convanientes
es esencial para obtener aquellas propiedades viscosimétricas
(reolégieas) requeridas para.el uso corrscto de las dispersiones.
acuosas de esteres vinf{licos, tales como el mohdmero y el co-
polimero de acetato de vinilo, = = = = - - a---- -
xorTa
Se declaran de novedad y propiedad para Espana
y todos sus territorios ¥y plazas de soberania, las siguientes:
REIVINDIGACIONES

1.~ Un procedimiento para producir latex sintéticos:

‘ de ester de polivinilo edecuados para pinturas al temple, carac~-

terizado por comprender el polimerizar‘,esteres vinilicos, en

diaﬁersién acuosa, en preseﬁbia de un coloide pfotéctor y un
agente emtilsionanfe seléc«:;ionado ex_rl:r_e el grupo que consta de:

a) un compuesto de la férmule génerali = = = = = = = = @ = =
- CHy-(0H,) - CH, (OCH, ~CH,)p 080, 5
en donﬁe B varia entre 4y 20,0 varia entre 10 y 30

Me

y Me es un metal elcalino o amonio.

b) Una mezcla que consta des- e -
 50-90 partes en peso de un compuesto de la férmula generals
R(OCH, CH,) ~ OCH,CH,OH y: A
50-10 partes en peso de un compuesto de la férmula general:
-Bl OSO3 e
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en donde R y R, pueden ser iguales ;7;:ielentes entre si
¥ representan rad;cales de hidrocarburos saturades o no sa-
turados con un ndmero de étomqs de carbono éua veria entre
4 y 30; n es un nimero entero que varis entre 10 y 30, ¥
Me es un metal alealino o amonio.

c) E1 producto obtenido por la sulfonacidn, y neutralizacidn

| eubsiguiente de una mezcla que consfa de:
50-90 partes en peso de un compuesto de la férmula general.
R (OCHQCHQ) OCH,CH,0B. y: ' '
50-10 partes en peso de.un compuesto de lg férmula general‘
Rl GH
en donde R, Ry y n tienen el mismo significado indicado més
arriba.

2.~ Un procedimiento sezun la reivipdicacién 1, cargcﬁerigg—
do poréﬁe el ester de_vinilo‘ésecétato de vinilo, = = = = = = =

3.~ Un procedimiento segin la reivindicacidn 1, caracteriza-
do porque el coloide protector es utilizado en cantidades que:
varfan entre 0,1y 1,5 % en peso, mientras que el agente émul-
sionante es utilizado en cantidades que. varian entre 0,1 y 5%
en peso, basadas en el peso total de la dispersidn, = = = = -

4.~ Un procedimiento segin la reivindicacidn 1, caracteri-
zado porque el coleoide protector se selecciona entre el grdpo .
formado por el alcohol de polivinilo y un derivado de la ce-

5.= Un procedimiento segun la reivindicacidn 1, caracteriza-

do porgue el coloide protector es hidroxietilcelulosge = = = =

6+~ "UN PROCEDIMIENTO PARA PRODUCIR LATEX SINTETICOS DE
ESTER DE FPOLIVINILO ADECUADOS PARA PINTURAS AL TEMPLE", = = —

-
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Todo ello segdin se describe y reivindice en la pre-
gsente memdri‘a que consta de diecisels hojas, folladas y meca-
nografiadas por una sola de sus caras, y de una lénina de di-

bujos que la ilustra.

macéwm, zé FEB 1363

. ‘ P.A.
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