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" Procedimiente para la produccidn de co-

polimeros de etilemo",
NATIONAL DISTILLERS AND CHEIICAL CORPORATION, entidad

norteamericann, residente en 99 Park Avenue, New York

18, Estado de Nueve York, EE,UU, de América.

Este invento se rofiere a la fabricacién

de copolimeros de etilemo, y se rehciona especialmente con co-

polimeros de etileno con acetato de vinilo. I'ds especialmente

ain, se refiere a la fobricacién de copolimeros de etileno es~
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quetade o envoltura en general.

Al fabricar peliculas de polimeros de eti~
leno, especialmente pelfculas que hayan de convertirsc en sa-
cos o bolsas para viveres {productos al natural, dulces, fru~

5 tos parecidos a la nuez, volateria, carne, ete.), tejidos,pro
ductos farmacedticos y articulos para cirujfe, ferreterin, ju
guotes y similares, es imporiante gue la pelicula producto,
tenga entre otras caracteristicas, notabilisimas propiedades
dpticas, o sea, la pelicula ha de ser muy transparente, ha de

10 hallarse libre de nebulosidades y debe tener brillo. La peli-
cule ademds, ha de ser resistente y flexible con objeto de so
portar los choques y los esfuerzos mecdnicos & que los embala~
jes o envolturas de la misma se verdn sometidos. Zs convenien=
te tambien que la resina de la que se produce la pelicula ten-

15 ga buenas cualidades para su trabajo, por ejemplo, un elevado
indice de estiraje y uga buena facilided de cerrarse por la
accidn del calor.

Es sabido qgue el etileno puede polimerizar
se con acetato de vinilo, En genersl, sin embargo, para obte-
20 ner esta clese de polimeros han resultedo precisos condiciones
especinles de sintesis o equipos especiales pare el tratemien-—
to.
Un objeto de este invento consiste cn eli-
winar estos inconvenientes de la técnica onterior, a fin de ob
25 tener copolimeros de etileno y acetato de vinilo.

Otro objeto de este invento comsiste en-
proporcionar un procedimiento por mwedio del cual puede obte-
nerse un producto, copolimero de polietileno, utilizdndo les
aparatos y las técnicas ya aplicadas comercialmente, para la ob

30 tencidn en gran escala dcl polietilene.
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Otro objeto de este invento es facilitar uﬁa
combinacion de reactives, condiciones de reaccidén y susten-
cias que en elle influyan, que en un proceso a presidn ele-
vada, dé resultados muy distintos de los anteriormente lo-
grados en la polimerizacidn a alte presién.

Otros objetos y ventajas adicionnles resulta-
rén evidentes de la descripcién detallade siguientes

Se ha comprobado que wne resina producto do-
tada de una nueva combinacidn de propiedades que la hacen eg
pecialmente indicads pars utilizarse en el moldeo ¢ en la prg
paracién de una pelicula destinada a la envoliura, puede pre-
pararse sometiendo etileno en mezcla com une pequeiia contidad,
- por ejemplo entre 1.y 50% en peso con respecto sl etileno ~
de acetato de vinilo como comondmero para condiciones de poli-
merizac.ic'm elegides de temperatura elevada y alta oresidn en
presencia de un catalizador adecuado y de un porta—catalizador
apropiado. .

El copolimebo resultante tiene wna densidad
de alrededor de 0,916 a 1 aproximadamente y buenas propiedades
de tratamiento y mecanices. El copol fmero puede -convertirse en
wn producto qué tiene mayor influjo por la accién del dardo,
un factor de fricecidn superior, una wayor clongecion y wna re-
sigtencia o la tensidn wds clevada asi como valores de resis-—
teneia o los esfuerzos de agrietaﬁiento, Junto con una wmenor
resistencia a la tensién de relgjaniento, nédulo, rigidez tor-
sional y punto de reblandecimiento de Vicat.

Los copolimeros obtenidos de acuerdo con'és-,
te invento, han adquiride por itanto propiedades mecdnicas au~
mentadas, sin efecto perjudicial en sus propiedades fisicas, .

y esto los hace especialmentec aplicables para utilizarse en
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el moldeo ¥ en la obtencidn de peliculas por extrusién.Por
ejemplo, el producto es una resina de facil manejo y de bue
nas condicionos de trebajo. Dado que las caracteristicas de
fluencia de ia resina son excelentes, pueden obtenerse par-
tiendo de la misma, pelfculas de buena resistencia al cho-~
que a’elevados ritmos de produccidn. Cuando se utilizan a-
ditivos convencionales, la pelfculs puede admitir la impre-
sién de modo excelente; puede manejarse sin dificultad en
1a maquinaria automdtics para la febricacidn de sacos, bol-
sas y ewbalajes, y los sacos y bolsas obtenidos de estas pe
1{culas, pueden amontonarse sin unirse unas con otras, se
llenan con facilidad y se cierran facilmente y con seguri~
dad., Los aditivos adecuados son compuestos tales como,por
ejemplo, amidas saturadas para el control del deslizamien~
to y el comportamiento con respecto a la adherencia.

La cantidad de comondmero usada, puede
varior desde alrededor de 1 a 50% en pesc aproximadamente,
sobre la base del etileno introducido, con preferencia,des-
de 5 a 25% en peso cproximadamente es lo que se acostumbra
e usar,

El catalizadoxr elegido para el procedi-
miento o que este invento se refiere, puede ser cuelquier
catalizador de copolimerizacidm del etileno adecuado para
utilizarse en las condiciones de reaccion acostumbradas en
este caso, Son especialmente adecundos: el perpivaelato de
t-butilo, perbenzoato de t~butilo, perédxide de dilaurnoile,
peracetato de t~butiloe, perdxido de t-butile y otros compucs
tos de actividad comparablemente libre de radicales y mez—~
clas de los mismos,

La cantidad de cataliaadér que se uti-
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liza, puede variar entre dmplios limites desde 0,001 haste
5 % en peso aproximademente sobre la base del etileno in-
troducido., E1 cetalizador puede utilizarse s8lo ¢ en presen—
cia de un porta-catalizador, o sea, un liquido inerte, di-
solvente o diluyente tal como, por ejemplo, benceneo, hidro-
corbure, tales como aceites minerales, lcerosenos, hidrocar-
buros saturades y similares y mezclas de los mismos. La can-
tidad de porta~catalizador puede variar desde 0 a 100% en
peso aproximadamente sobre la base de la solucidn de cetali~
zador y, con preferencis sze emplea en una centidad compren-
dida entre 80 y 99 %,

' El procedimiento de este invento, si se
desea, puede aplicarse, con cualguiera de los muchos agentes
edecuados como agentes de transferemcia de cadenas en la po-
limerizacién del etileno. Les sustancias tales como hidrd-
geno, propano, ciclohexano e iscbutano, son especialumente a=
decuadas, pero pueden usarse otras, tales como las siguien=-
tes: tetracloruro de carbono, cloroformo, hexacloroetano,
dcidos carboxilicos seturados halogenos y sus esteres, alde
hidos, esteres slkflicos de oxdcidos inorginices de azufre,
fésforo y silicio, mercaptanes y similares. Lstos agentes
poseen la posibilidad de controlar el peso molecular.de los
copol{meros en reacciones a presifn elevada,

Como antes se indicd, el procedimiento
de acuerdo con esie invento se aplica en condiciones utili-
zadas en la polimerizacidn de etileno a presidn elevadas,pa~
ra prepsrar polimeros de alto peso molecular. En general
el etileno admitido con el comondmero se comprime por con=
presores de otapas maltiples, hasta la presidén de trabajo

en el reactor de polimerizacidn. Z catalizador, com o sin
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un porta-catalizador y con otros aditivos, si‘se desea,ta—
les como, por cjemple, hasta alrededor del 5 en peso so-
bre la base del catelizador, de un antioxidante, se inyec—
tan en la tuberfic de entrada del etilenow In el reactor
de polimerizacidn, el etilemo y el comondmero se polineri-
zan para formar un copolimero semi-sélido sometide a pre-
sién dentro del drden de 1.050 a 3.450 kg/cmg. aproximada—
mente y, con preferencia, alrededor de 1.400 a 2.800 kg/cm2
y a temperaturas comprendides entre 83,3 y 260°C. y con
preferencia alrededor de 121 a 2322C. Tl copolimero pro-
ducto y el gas no reaccionado, se hacen pasar luego a tre—
vés de valvulas de reduccidn de precidn al interior de se-
paradores de gos que pueden ser uno o uds en serie. El gas
sin reaccionar se separa y se hace circular de nuevo si se
desea, para que pase a la tuberia de entrada de etileno.
Bl copolimero producto que permanece en el separador de gas
final, se somete & extrusién, se enfris a lo temperatura su-
biente y se somete a las etapas de tratamientos convenciona-
les de terminado, tales como el corte, la trituracién, ol
nuevo tratamiento, la mezcla, el trataniento en mesclador
Bombury o similares,

Para obtemer el copolimero producto,
es eseﬂcial que 13 presién sea del érden do 1.050 a 3.450
kg/cm? y que la btemperaturs esté comprondida entre 93,3 y
2602C, aproximademente. Si la presidn es apreciablémente
inferior a 1,050 kg/qn2 o apreciablemente superior a
3.160 kg/cm2 o si la temperatura e¢s sencillamente infe-
rior a 93,39C o séncillamente superior a 2602C, ol copo~-
1{mero resultante no tione la combinacién de propiedades

deseada,
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La relativa facilidad con que este proceso
de polimerizacidn puede aplicarse, constituye una ventaja
evidente. Como anteriormente se indicd, no hey necesidad
de emplear equipo especial ni técnices de reaccién deter-
minadas para poner en practica el método a gque este inven—
to se refiere. Pueden utilizarse procedinientos de etaps
fnica o de etapas miltiples, y la polimerizecién pucde lle
varse & la préctica coro polinerizacidn masiva o en presen
cia de disolventes tales como benceno, o de dispersantes,
por ojemplo el agua. La presidn alcenzada puede lograrse
come es corriente, sometiendo el reactor a presién en el
gredo deseado, con ctileno. Se coxprenderd que los proce-
dinientos corrientes de recuperaciin de polimeros son a-
plicables al método de este invento; por ejemplo, el eti-
leno y el comondmero sin reaccionar pueden separarse del
copoliwero fundido, emn un recipiente on el gue la tempera-
turs seca esencinluente la de reaccidn, y la presidn se re-
duce a 1/10 aproximadamente de la de reaccidn. La presién
del copolimerc puede reducirse mds adn hasta alrededor de
0 a 0,07 kg/em® y el copolimero fundido puede someter—
se a continuacidn & extrusidn, onfrisrse y nodulizarse.

El copolimero de este invento puede moldeer
se o convertirse em una pelicula per cualquier procedimien-
to conveniente. La pelfcula puede insuflarse, depositarse
plana o woldearse. Pueden prepararse neliculas de espeso-
res variables desde 0,5 wmilédsimns de pulgada, adecuadas pa
ra usarse coio envoltura para prendes de vestir, hasta al-
rededor de 10 milésimas de pqlgada,'apropiadas paro usarse
como lonas,

Los copolimeros de este invento pueden usar-
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se tambien para mejorar las propiedades de coras tales
como les derivadas del petrdéleo, microcristalinas o pa-
rafinicas; ceras sintéticas, etc. Zstas conposiciones se

espera que ofrezcan propiedades dnicas de rigidez, resis-

tencia a la rosadura, resistencia adhesiva, dnetilidad,

brillo o lustre, oposicidn al ser atravesadas por el va-
por de agua, y buenas condiciones de trabajo. La cantidad
de copolimero de etileno/acetato de vinilo, mezclada con

le cers puede veriar entre dmplios limites de tal modo que
estas coﬁposiciones resultan dtiles, por ejemplo, como re—

estinientos, por ejemplo para papel, carton, tela, fibra,
penes metdlicos delgados, plasticos tales couo poliolefi-
nos, forros de aslfombras y similares; piezas moldeadas ta-
les cono récipientes uoldoaQos para viveres, recipienies
para desechar, ete.; laminaéos, tales como los obtenidos
por adherencias de varias capas entre si tales como alumi-
nio a celofdn, aluminio a poliolefines iales como polipro-
pileno, etc.

8i se desea, los copolimeros de este in-

vento pucden utilizarse en forma finanente dividia, o zea,
en la que el copolimero tiene un termiio medio inferior al
de los que pasan por el tamiz de 10 mallas, Tl material fie
namente dividide o pulverizado, puede usarse, por ejemple

on forma scca o 4rida, para revestir articulos por inmersién
en una cepe estdtica o fluidizoda, cubriendolos por medio de
polvos y aplicdndo cstos por pulverizacidn o rociado, y por
pulverizocién en llema. In forma dispersads, los polvos
pueden aplicarse como revestinientos mediante rodillos,pul-~
verizacidn o rociado, vevistiendo con barro, ¥y por inumersidn

a una variedad de sustanciaes de base o apoyo. 31 polve pue
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de espumarse tambien y/o puede utilizarse en las técpicas

de pulvi-r;xoldeo; cono aditivo en la pulpa vara papel; co-
mo agente de soltura de los moldes en la industria del cau
chos como aditivo para ceras, pinturas o pulimentos; como
irabazon nare telas no tejidas y similares. Il material
finamente dividido puede prepararse por desintegracién me
canica, por iécnicas de solucidén o dispersidn o de cualquier
otro odo conveniente,

La cantidad de acetato de vinilo en
el copolimero puede veriar entre dmplios limites, segin
la aplicecidn desegqda. Si por ejemplo, el copolimero ha
de utilizarse cu forma de pelicula, pue;de contener alre-
de'dor de 2 o 5% e¢n peso de acetato de vinilo; en forma
finanente dividida pars juguetes o forro de alfombras, al
rededor de 7 a 15% en peso, y en meszclas para' ceras, al-
rededor de 20 a 30 £ en peso. |

Este invento se comprenderd més come
pletment; hacieado refercncia a los ejemplos siguientes
que no tienen més valor que el aclarstorio y no se desti-
nan a limitar el alcance de aquel, excepto en cuanto esté
indicado por las reivindicaciones adjuntas. Salvo indica-
cién en contrario, todas las partes son ponderales.

La dgns'idad del producto se determi-
na en g/cc. por us método hidrostdtico, o ses, pesindo u-
na muestra del copolimero a 232C, primero en aire y lue-
go en keroseno.(iétodo de Dusayo D792-60T de la ASTL).

El indice de fusién describe el cam
portamiento de la circulacion de un producto a una tempe-
rature especificeda y sometido a una presién indicada. Se

devermina en este caso {Método de Ensayo D1238-57T, de¢ la
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ASTH), midiendo las condiciones de circulacién expresadas
en /10 winutos, ul someterse & extrusidn a través de un
orificio de 0,0825 pulgada de diametro y 0,315 pulgeda de
longitud, bajo una presién de 3,2 kg/cm® a 190°C,
Besistencia al impacto o durezs, se mi-~
de por la penetracidn em el ecnsayo (liétodo de Ensayo DI709-
50T de la ASTH) en el que se deja caer un dardo sodbre uma
lamina sujeta y tonsada del material a ensayar. 1 dardoes—
14 constituido por uma semi-eﬁfera pléstica, de 1-1/2 pul=
gadas en el extremo de una corts varilla que puede cargar-
se con pesos awovibles. Bl punto de fallo del 507 de 1a
muestra, como expresidn de ests registencia al impacto, se
determina trazando la curvae representativa del porcentaje
de fallos de cada serie con respecto al neso en pranos.
La resistencio al desgarre para ung
fuerza rdpida do cizalladura, se mide con el aparate de

ensayo al desparre de Fluendorf, de acuerdo con el método

de ensayo D639-44 de la ASTH, La parte ndvil de la miqui
na es un péudulo de oscilacidn libre inicialmente menteni-
do en uno pesicidn elevadu; con medios para desprenderlo
instantaneamente. El aparato citado determina la fuerza
necesaria pars propagar una desgarradura a lo largo de u-
na muestra de pelicula normalizade, rasgada cegin las es-
pecificaciones, en una proporci6n répidﬁ de cizalladura.
La pelicula se sostiene entre um sujetador fijo y otro mé-
vil sostenido en el péndulo. El trabajo, en gramos-centi-
netro, realizado por el péndulo al desgarrar le muestra,
se lee en una escala del péndulo. La fuerza precisa para
desgorrar la velfcula se indica en gramos por wilésima de

espesor de la pelfcula.



10

20

30

- 11 -

\w 3 .l
Ny,
§ : 1 ‘.‘.’
: 3 » % —‘g - -
Resistencia al re enjo ‘-.% : istencia

tensil, en libras/pulgada cuadrada de superficie de secoidn

transversal de lo smestra ensayada, en la gue la inclina-
cidn de la curva de esfuerzos y deformaciones se anula por
primera vez (Método de nsayo D638-60T de la ASTH).

Rigidez torsional, medida de acuerde con el
wétodo de ensayo D1043-51 de la ASTH e5 ol velor obteni-
do midiendo 1a flexidn angular que se presenta cuando la
wuestre se somete a wn par de fuerza aplicado,

El punto de reblandecimiento térmico (Tempera-

tura de reblandecimiento de Vicat) es la temperatura a la

que la muestra de ensayo se reblandece demasiado para re—
sistir esfuerzos y conservar su forma. Es la temperatura

8 que una aguja de extremo plenc de un milimetro cuadrado
de seccidn transvel;sal, sometida a wna cargs de 1 Kg. pene-
tra 1 mm, en le muestra. La temperature de la muestra se an
menta de modo uniforme (Método de Ensayo D1525-58T de la
ASTH),

Resistencia a los esfuerzos de rojadura, se de~
termina como siguet (Método de Ensayo D1693=-60T de la ASTL)
Se expone o la aceidn de un agente de superficie activa,
muestras curvadas del pldstico dotadas de una imperfeccidn
conirolada en una superficie;. Lo proporcidn del nimero to-
tal de muestras que se agrietan en un tiempo dade, es lo que

se observa.

BJRPL0 1.~ (A) Se introducen en un autoclave comvencional,

recipiente de reaccién, mezclas de etileno con 12,6 % en pe~
so sobre la base de etileno, de acetato de vinilo como co-
mondmero y 0,0237 % en peso sobre la base de ctileno de per-

pivalato de t~butilo como cetnlizador, La temperatura cn el
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interior del reactor os de 1912C sproximadamente y la
presidn cn el miemo se mantiene o 1.400 kg/cm®. La con-
versién lograda fué de 9,7%. Se produjo continuamente
un copolimero sdlido.

In una prensa Atlas 3.1499Q se pre—
pareron placas moldeadas por compreosidn para ensayar las
propiedades mecénicas del copolimero. Las placas se cor—
taron en muestras para ensayo adecuadas para usarse en a-
paratos convencionales para la nedicidn de las propiedo-
des mecanicas que se indican en la Table siguiente.

Le pelicula insuflada (1,5 mildsimas
de pulgade de espesor), del copolimerc, se sometid a ex~
trusién o 163°C ep un aparato de extrusidn Egan con una
relacién de 16:1 longitud/diametro, y una relacidén de in-
flacidén de 2,5:1, La produccidn del aparsto de extrusidn
era de unos 11,35 kg/hora. Las propiedades del producto
figuren a continuacidn,

{B) Se repitid ol procedimiento del ejom-
plo 1 {A), excepto que no se utilizd comondmero. Las pro-
piedades del homopolfmero de etileno comparativo, figu-

ran a continuacidn.

EJEPLO 2.- (i) Se repitié el procedimiento del ejem-

plo 1 (4) excepto gue 1a cantidad de acetato de vinilo e~
ra de 9,28 % en peso, el catalizador ers de 0,00477H en
peso de perbenzoato de t=butilo, y la teuperatura del re-
actor era de 2332C aproximadamente.. La conversidén logra
da fué de 14,8%. Los resultados figuran a continuacién,
{B) Se repitid cl procedimiento del ejem~
plo 2 (A) excopto que no se utilizd comondmero. Las pro-

piedades del etileno homopelirero se indican en la Table
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siguiente.

EJEPLO 3.~ Se repitidé el procedimiento del Bjemplo 1 (&)

excepto gue la cantidod de acetato de vinilo era del 3,5 &

en pesa, el catalizador figuraba en la proporcién de 0,0404%
en peso de perpivulato de t~butilo y la tempercture de reac-
cidn fué de 189eC oproximadamente, Ademds, se aiiadidé ciclo-
hexano en la proporcidn de 4,3 % en peso con respecto al eti-

leno utilizado. Los resultades figuran en la Tabla siguiente,

TABLZA

Resultados del Ejemplo

1D 114 11B 111
Densidad 0.9361 0.9306 0,9205 0,9203 0,9282
Indice de fusibn 7.7 8.4 3.5 2.5 9.2
Factor de friccién 1,00 0,53 > 1,00 0.87 0.58
Opacidad % 30 8.0 6.6 15 3.4
Brillo % 4.8 8.5 8,0 5.9 11
Transuitancia $ 3 44 23 28 76
Desgarre Elmendorf
HD® 125 146 57 57 109
Jesgarre Elmendorf
TD" 139 110 108 72 42
Resistencia ol im
pacto, granmos 3058 51 366 103 114
Elongacidén § 6717 105 690 453 830
Resisgenci& e la
tensidn, kg/cm2 2,240 1,420 1,780 1.520 1,760
aesistencia al re
lejamiento kg/cu2 No 1.950 920 1,700 1,090
Nddalo kg/cm2 €,000 38,500 10,400 21,300 16,400
Rigidez torsio-
nal kg/em2 8,400 66,500 8.800 34,800 16,500

Fragilided a baja
temperaturs 2C pa

ra F50 {~16

<-7

{16 <-76

<-1
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Resul tados del Ejemplo
14 1B 114 118 111

Zsfuerzos de -
rejadura 17.5 <0.25 >48 > 0.33 <0.’25

Punto de reblan=

deciriiento de
Vicat 2C 60,9 106.4 15.0 97.6 89.6

Concentracidn de

gcetato de vinilo

en el polimero

producto % 5.3 0 6.6 0 1.7
MD" Direccién de la miquina

TD" Direccidn transversal

Como puede verse en los datos de la Tabla,
los copolimeros de oste invento son séperiores, en propie-
dades mecénicas, a los homopolimeres comparatives de etile-
n6 preparados en los mismas condicionés de reaccidn. Los
copolimeros, en generel, tiemen mayor resistencia al impac—
to, menores puntos de reblandeciuiento, menor rigidez, ma~
yor resistencia a los esfuerzos de agrietamiente, elongacién
més elevada, resistencic superior e la tensién, tensidn in-
ferior de relajamiento y modulo iuferior. Algunos de los co—
poliileros tienen propiedades dpticas mejoradas,

Afngue en los parrafos anteriores se des
criben sélo un némere limitado de aplicaciones del procedi-
miento de este invento, es posible producir otros materia-

les sin separarse del concepto inventivo especificsdo ante-

riormente,
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Descerita suficientemente la naturaleza del invento,
as{ como la manera de reslizarlo en la prfctica, debe ho-
cerse constar que las disposiciones anteriormente indice~-
das son susceptibles de modificaciones de detalle, enr cuap
to no alteren su principio fundamental, Tambien se hace
constar que el invento corresponde a una solicitud de pa~
tente presentade en EE,UU. de América con fecha 5 de febre
ro de 1963 bajo n? 256.237, acegiendose por le tanto, a
les beneficiog que conceden los convenios internacionales
on vigor ¥y siendo lo que constituye la esencia del feﬂeri-
do invento y por lo que se solicite Patente de Invencidn,
por 20 aijos en Espafia: " Procediniento para la produccién
de copolimeros de etileno"; caracterizindose por lo siguien
tet

18 .- Procedimiento para la produccidm de co-
polimeros de etileno, e¢specialmente para la copolimeriza-

cién de etileno y acetato de vinilo, caracterizade por ha-

. ter reaccionar une wmezcls de etileno y alrededor de l a

50 % en peso, aproximadamente, con respecto al etileno
empleado, de acetato de vinilo, a una temperatura compren
dida entre aproximadamenie 93,3 y '2609b ¥ & una presion
de alrededor de 1,050 a 3.450 kg./em2 aproximadanente, e¢n
presencia de un catalizador de polimerizacidn.

98, Un procedimiento segin reivindicecién
12, coracterizado porque la temperatura estd comprendida
entre alrededor de 1212 7y 232¢C, y la presidn esté cory-
prendida entre elrededor de 1,400 kg./cm2 y 2,800 kg/cm2,

3% .- Procedimiento segin reivindicacion 1 §

2, caracterizado porque se utiliza de 5 a 25 { en peso
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aproximadamente, de acetato de vinilo, sobre la base
del etileno introducido.
4¢ .~ Procedimiento segin cualquieba de
las reivindicaciones 1 a 3, caracterizado porque le
« s : Y
reaccion se realiza en un gutoclave como recipiente de
s &
reaccion.
52 .~ Procedimiento para la produccidn
de copolimeros de etileno; tal y como queda sustancial-

mente descrifto

2% _la presente jlemoria.

_ 3 FEB. 1864
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