10

31236 4 -0

Cas n¢ CR. 62

1A W oo

MEMORIA DESCRIPTIVA
que se presenta Dara unir a la solicitud
d e
PATEEIE D E  IVEKCION
formvlada el 28 de Abril de 1.965, con el no %12.364
en
ESPAR A
por VEINTE afios
a nombre de PNEUMATICQUES, CAOULCHOUC MAWUFACTURE B% PLASTICUES
LLEBER-COIOMBES, sociedad andnima francesa, establecids en Pla-
ce Valmy, Colombes, Sena, Francia, por:
"MEJORAS INTRODUCIDAS EN LA PREPARACION DE PRODUCTOS CETLULARES

DE POLIOLEFILAS"

w—— e s —— —

El presente invento concierne a productos celulares
de poliolefinas y a un procedimiento de preparacidn de estas
dltimas.

Tas poliolefinas celulares preparadas por extrusidn
o moldeo de la poliolefina con agentes sélidos de expansidn o
disolventes voldtiles, tienen una densidad del orden de 0,3 a
0,5.

Para obtener una dengidad mas pequefia, del orden de
0,02 a 0,1, hay que evitar el desplome de la espuma, muy Ilui-

Y

da en el momento de su formacién; para estabilizar la espuma
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de poliolefina y evitar que se asiente sobre si misma, se =

procede en el momento de la creacidn de las células a ura
reticulacidn de la poliolefina.

Esta reticulacibn se puede efectuar, bien por irra
diacibn (véase por ejemplo la patente francesa 1.184.861),
bien por un agente quimico de reticulacidn tal como el per-
éxido de dicumilo (véase por ejemplo la patente belga 611.525)3
siempre con el mismo fin, se ha propuesto igualmente incoxr =
porar a la poliolefina una pequefia cantidad de otro polimero
cuya elevada viscosidad asegure una cierta permanencia a la
egtructura celular (véase por ejemplo la patente francesa
1.281.938).

Estos procedimientos de reticulacidén presentan, sin
embargo, graves inconvenientes: el empleo de radiaciones ioni
zartes necesita una instalacidn costosa cuyo empleo necesita
determinadas precauciones; producen igualmente, en el caso de
rolipropilencs, una degradacidn. Los agentes de reticulacidn
quimicos son productos inestables cuya manipulacidn es deli-
cada y que no permiten reticular Geterminatas poliolefinas,
en particular el polipropileno; su empleo es impracticable
para las poliolefinas de punto de fusidn elevado va que sc
descomporen a una temperatura inferior a este purto de fusidn,
el cual es necesario alcanzar para obtener un producto celu-~
lar. rinalmente, el procedimiento de incorporacidn de otro
polimero de viscosidad elevada, tal como el poliestireno,
conduce a una mezcla de polimeros incompatibles, que presen=-
ta el fendmeno bien conocido de desmezclado de fase: los pro
ductos celulares obtenidos tienen débiles propiedades fisi -

cas y mecénicas, porque los granos de poliolefina y de poli-

estireno que constituyen las pa?def 2@ jéasécéglas estin
-2 -
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Tl presente invento tiene como objeto un procedi-

nmiento de fabricacibn de poliolefinas celulares de pequefia
densidad que permite evitar los inconvenientes antes mencio
nados .

Tiene igualmente como objeto las poliolefinas ce-
lulares obtenidas por este procedimiento.

(onsigbe esencialmente en polimerizar, en el mo -
nento de la creacidn de las células en una poliolefina por
cualquier medio conocido, un compuesto que contiene dos do-—
bles enlaces etilénicos no conjugados; se obtiere asi una
poliolefina celular reticulada por una trabazbén de uvnidades
de dicho compuesto polimerizable, que se injertan sotre la
poliolefina.

Esta polimerizacibén "in situ" permite estabilizar
la espuma en el momento en que ha alcanzado su estado 6ptimo
de expansidn gracias al injertado y a la reticulacidén del com
puesto que se polimeriza en el seno de la poliolefina.

E1l compuesto polimerizable segin el invento debe
contener dos dobles enlaces etilénicos no conjugados; en efec
to, si contiene un sblo doble enlace, hay desde luego injerto
pero no existe una reticulacidén suficlente entre las diferen-
tes moléculas de poliolefina y se obbtienen cantidades no des-
preciables de homopolimero, cuya presencia trae consigo los
inconvenientes de desmezclado de fase ya gefialadog; por otra
parte, interesa que estos dos dobles enlaces sean no conju -
gados ya que deben reacclonar ambos en el curso de la poli -
merizacibn para facilitar el injerto y la reticulacidn en un
tiempo suficientemente corto para ser adoptado en la précti-

ca, Ahora bien, un compuesto con dos dobles enlaces conjuga-
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dos, por ejemplo sobre los Atomos de carbtono 1-2 y 3-4 por
ejemplo, se polimeriza principalmente por apertura de los
dobles enlaces en los 4tomos de carbono 1 y 4, uno de los do
bles enlaces no participa en la polimerizacidn sino gue se
situa en las unidades polimerizaGas entre los &tomos Ge car
tono 2 y 3; un compuesto con dos dobles enlaces conjugados
presenta pues los mismos inconvenientes que los descritos
precedentemente en el caso de un compuesto que no tenga mas
que un solo doble enlace, ya que se comports pricticamerte
en el curso de la polimerizacibdn de unz manera andloga.

Dicho compuesto polimerizable puede contener mas
de dos dobles enlaces, basta que dos de éstos no sean con -
jugados. Retos dos dobles enlaces no conjugados pueden serxr
idénticos o no.

Se citarén a titulo de ejemplos, hidrocarbures de
cadena abierta comoc el hexadieno 1-5, hidrocarburos ciclicos
en particular aromiticos como el dialil benceno, el vinil-
alil-benceno, hidrocarburos terpénicos como el metil-2-meti-
len-6-octadieno 2-7, alcdholes dietilénicos como el pertadie
no~l-4 ol-3%, sulfonas como la divinilsulfona, aminas como la
clvamilvinilamina, sldebidos como el citral, cetonas couo lg
¢ilenzal acetona, 4cidos como el Acido linoleico y el 4cido
linolénico, &steres como los di-esteres de Acidos monoetilé-
nicos y de glicoles, ete.

Se preriere, sin embargo, en el marco del prescnte
inverto, polimerizar compuestos que no bengan mis que dos do-
bles enlaces etilénicos no conjugados idénticos, que estén
sxeitados por la vresencia de un doble erlace entre un Ato-

mo de carbono en posicidn alfa y otro Atomo; se citarin a ti-

tulo de ejemvnlos la H-i'metileno-bis-acrilamida, la w-i' neti
- e i
- -4 Ij b/’
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leno blg-metilacrilamida, el diacrilato de etileno, el dime-
tilacrilato de etileno, el diacrilato de trimetileno, el di-
metil acrilato de trimetileno, el diacrilato de propileno,
el dimetilacrilato de propileno, el tereftalato de dicinami-
lo, el oxalsto de dicinamilo, el tereftalato de diegtirilo,
el oxalato de diestirilo, etc.; los mejores resultados se
han obtenido con tales compuestos cuyos dos doblesg enlaces
estan en posicidn terminal, por ejemplo bajo forma de dos re
dicales metileno,

Y més particularmente todavia, se prefieren los
compuestos que respounden a la definicidn precedente v que son
hidrocarburos: se citardn a titulo de ejemplos los divinilben
cenog, log &i l-propenilbencenos, los diiscpropenil bencenos,
log divinil naftalenos, los di l-propenil nafialenos, los di-
isopropenil naftalenos, los divinil antracenos, los di l-pro-
penil~antracenos, los di-isopropenil antracenos, etc.; en es-
te caso, se han obtenido igualmente los mejores resultados
con tales compuestos cuyos dos dobles enlaces estin en posi-
cidn terminal, por ejemplo bajo forma de dos radicales meti-
leno.

Tos compuestos polimerizables segln el invento se
uwtilizan en laAproporcién de 2 a 50 partes en peso por 100
partes en peso de poliolefina: si se utilizan de ésta menos
de dos partes en peso, los efectos de la reticulacidn, en
particular la resistencia a los disolventes y la resistencia
a la compresidén de la espuma, no se hacen sentir ya que la
reticulacidn es insuficiente: si se utilizan mas de 507 par-
tes en peso del compuesto segin el invento, éste, una vez po
limerizado, tiene una influencia directa, por su presencia

en tales proporciones, sobre las propiedades de la poliocle~
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fina: todo ocurre como si ya no se tratase mas de una espu-
ma de poliolefina, sino de wna espuma que no contenga mas que
664 en peso como maximo de poliolefina. Se prefiere, sin em-
bargo, dentro del marco del presente invento, utilizar el
compuesto polimerizable precedentemente definido en la pro-
porcidn de 2 a 10 partes en peso por 100 partes de poliole-
fina,

iay que hacer notar que la presencia de otros com-
puestos polimerizables que no responden a la definiciéﬁ de
los que entran dentro del marco del presente invento no es
perjudicar: es asi como se pueden afiadir a los compuestés Po
limerizables segln el invento otros compuestos polimerizables
como el estireno, el ciclopentadieno, el acrilonitrilo, la
acrilanida, el metacrilato de metilo, etc.

Lo polimerizacibn de los compuestos polimerizables
ceglin el invento se efectla por cualguier medio conveniente
al alcance del ftécenico en la materia; vor ejemplo, la simple
accidn del calor permite realizar la polimerizaciln del divi
nilbenceno; sino, se afiade un producto que proporciona losg
radicales libres necesarios para el arranque de la polimeri-
zacibn, tales como los perbéxidog; determinados agertes de ex
pansidn, tales como el azo bis isobutironitrilo, pueden ju =
gar este papel. Esta polimerizacidn debe tener lugar al mis-
mo tiempo gue se produce creacibn de las células en la poli~
olefina; se llega a &sto efectuando en una sola operacidn la
polimerizacibén y la formacién de células, por ejemplo, por
gimple caldeo de la mezcla adecnada.

Dsta polimerizacidn tiene ademés la ventaja de crear
en el seno de la poliolefina una fuente interna de calor, ya

gue estas reacciones de polimerizacidn son exotérmicas, lo
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que Permite reduclr notablemente los tiempog de calGuu s.cer

cesarios para efectuer simultineamente la polimerizscidn y
la creacibn de las células.

Es en efecto importante subrayar que no se pue -
den obtener productos celulares convenientes partiendo de
poliolefinas ya injertadas y reticuladas por los comnuestos
polimerizables segln el invento e intentando crear células
por cualquier medio conveniente; las poliolefiras asi irata
das no pueden ser moldeadas convenientemente, no soiaandose
las diferentes particulas entre si, y se es pues incapaz de
crear células en el seno de tales polimeros. En otras pala-
bras, solamente una polimerizacidn "in situ" en el curso de
la formacidn de las c¢élulas nermite oltener espumes cvave -
nientes, que son estabilizadas en su estado dptimo de expan
sibn.

Te creacidn de las células en la poliolefina se
efectua igualmente por cualguier medio conpocido convenien-
te; se pueden utilizar como agentes de expansidn tanto com-
puestos voldtiles, tales como log halbgeno-alcanos, por ejem
plo el tetracloruro de carbono, como cuerpos sélidog que se
descomponen irreversiblemente entre 100 y 200eC, con des -
prendimiento gaseoso tales como los azo compuestos, por ejem
plo la azobis formemida, los compuestog N-nitroso, por ejem-
plo la N-N' dimetil-N-N' dinitroso-tereftalamida o los com =~
puestos sulfonilhidrazidas, por ejemplo la benceno sulifonil
hidrazida.

ias poliolefinas utilizadas dentro del marco del
presente invento son los polimeros que contienen al menog
50 moles % de monoolefinas; se puede tratar tanto de homo-

polimeros como de copolimeros de dog monoolefinas o de una

e

-9

monoolefina y de otro compuesto como los copolimeros de eti
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acrilico, o d2 mezclas de estos homo- o co-polimeros. Se uti

lizan preferentemente los polimeros de alfa-olefinas del ti~
Po RCH = GH2 en que R representa un dtomo de hidrbgeno o un
radical alcohilo que tiene entre 1 y 3 Atomos de carbono; se
prefierven todavia mas particularmente los homopolimeros de
dichas alfa-olefinas, y muy especialmente el polietileno y
el rolipropileno con los que se han obtenido los resulwados
mas interesantes.

E1l procedimiento segln el invento es varticular -
mente interesante cuando se opera por ciclos de moldeo iso=-
térmico; se llenan moldes con una mezcla conveniente y se
introducen bajo una vrenga manterida a temperatura constan-~
te, comprendida entre 100 y 180¢C, preferentemente entre 130
y 1600¢; se aplica seguidamente una determinada presidn, com
prendida entre 10 y 200 kg/cm2 durante periodos de tiempo
comprendidos entre 1 minuto y 6 horas y se desmoldea; los
productos celulares asi obtenidos por moldeo isotérmico son
de células en su mayoria cerradas.

E1l presente invento se va a ilustrar por los ejem-
plos siguientes, de ninguna manera limitativos en los que to
das las partes indicadas son partes en peso.

Todos los eunssyos se han efectuado en un molde .de

200 x 300 x 20 mm.

Ejemplo 13 Se mezclan 100 partes de polietileno de den
sidad 0,95 y de indice de fusidn 0,4 con 6 partes de divinll
benceno, 9 partes de azo-carhonamida y 4 partes de acetato
de cine. Se llena un molde con esta mezcla y se deja 10 mi-

rutos bajo una prensa mantenida a 1452C ¥y cue asegura uns

presidén de €0 kg/cmz. = 7
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Desmoldeando a 145¢C y dejando reposar Gurante
24 horas el producto celular de células cerradas obtenido,
se obtiene un polietileno celular de densidad 0,04 que pre
senta una buena esbabilidad térmica, poca fluidéz y una bue
na resistencia a los disolventes aromdticos, alifdticos,
halogenados y cetdnicos.

No ha sido posible moldear una mezcla de 106 par-
tes del mismo polietileno que contiene 5,5% en peso -de di -
vinil benceno ya injertado, con las migmag cantidades de
azo dicarbonamida y de acetato de cinc.

Por otra parte, si se efectua la misma erxnerien -
¢ia, pero en ausencia de divinil benceno, se estéd obligado
a calentar durante al menos 30 minmutos 2 145¢C (siendo exo-
térmica la reaccidn de polimerizacibn del divinilbenceno es
preciso calentar durante mas tiempo cuando se suprime este
compuesto ), ya no se puede desmoldear a 145¢C ya que la es-
puma rebosa fuera del molde, se estd obligado a enfriar la
Prensa a una temperatura al menos igual a 50¢C y el producto
celular obtenido 24 horas despuds del desmoldco tiene una den
gidad superior a 0,200 con una estructura muy irregular,

¥inalmente, la misma experiencia rcalisada reempla
zando el divinil bernceno por la misma cantidad de egtireno,
proporciona después de 10 minutos de moldeo a 1458C, v des-
pués de 24 horas de reposo, un producto celular de densidad
0,045 pero gque es soluble en caliente en los disolventes de
poliolefinas, y cuya estabilidad dimensional al calor deja
grandemente gque desear.

Ejemplo 2: Se mezclan 100 partes de polietileno de densi
dad 0,92 y de indice de fusibén 7 con 5 partes de dimetacrila-
to de etileno y 8 partes de tetracloruro de carbono.

e llena un molde con esta mezcla y se deja 10 minu

tos bajo una prensa mantenida g 34590 ¥ que asegura una nre -
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Decsmoldeando a 1452C v después de un tratamiento
de estabilizacidn que consiste en calentar el producto du-
rarte 24 horas a 70¢C, se obtiene un producto csluvlar de
células cerradas cue, Gespués de 24 horas de repogo, tiene
una densidad de 0,045, una buena estabilidad dimensional a
80eC y a 20¢C y una buena resistencia a los disolventes.

La misma exveriencia realizada reemplazando el
dimetilacrilato de etileno por la migma cartidad de metil—
acriluto de etilo no permite obtener un cuerpo celular gue
tenga un conjunto de cualidades que correspondan a las cwel
cuerpo celular precederte.

Ho ha sido posible moldear una mezcla de 105 par
teg de polietileno injertado por 4,5% en veso de dimetila-
crilato de etileno, con 8 partes de 1«2 dicloro~tetralluo-
ruro-etano,

rinalmente, sl se cuprime todo compuesto polimeri
sable, se estd obligado a adoptar las mismas precaunciones
enteriormente indicadas, a saher tiempoe de caldeo mas largo,
desmoldeo a unag temperatura intferior a £0¢C, y se obliene un
producto celular bastante heterogéneo de densidad superior

a 0,1,

Ejemplo 3: ge ozoniza 1 kg. de polipropileno amorio
o la temperaturs smbiente durante 10 minutos en una corrien
te de oxigeno de 400 1l/hors gue contiene 1,504 en vollmen
deozono. Se mezclan seguidamente 100 vartes de nolipropile-
no asi ozonizado con 5 vartes de N N'-~dinitroso-u:' d¢imetil-
tereftalanida y 7 nartes de NN' metileno bis acrilamida. Se
llena un molde con esta mezcla y se deja 8 minutos bsjo una
prensa mantenida a 1559C ¥y gue asegura ung vresidn de €0 kg/

cm“. Desmoldeando a esta temperatura de moldeo de 155¢C ¥
LN
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después de un reposo de 24 horas, se obtiene un producto ce-
lular de células cerradas de 0,060 de densidad, que presenta
una buena estabilidad dimensional a la temperatura ambiente
y en caliente y una buena resistencia a2 los disolventes.

Ta misma experiencia realizada reemplazando la NN!
metileno-bis acrilamida por la misma cantidad de N metil acri
lamida no permite obtener un producto celular que tenga un
conjunto de propiedades amilogas a las del producto celular
precedente.

No ha sido posible moldear una mezcla que compren-—
de por una parte 107 partes de polipropileno injertado, por
ozonizacidn realizada en las condiciones anteriormente deg-
critas, con 6,5 % de HN' metileno bis acrilamida y por otra
parte 5 parbes de HN' dinitroso-NN' dimeti~tereftalamida.

IMinalmente, si se suprime todo compuesto poiimeri-
zable en la mezcla de este ejemplo, se debe igualmenrte calen
tar durante mas largo tiempo, desmoldear a una temperatura
inferior a 502C y se obbtiene un producto celular de densi-

dad superior a 0,100.

Ejemplo 4: Se mezclan 50 partes de polietileno de den
gidad 0,95 y de indice de fusibn 0,4 con 50 partes de un co
polimero 55:45 de etileno con acetato de vinilo 5 partes de
estireno, % partes de divinilsulfona y 7 partes de benceno-
sulfonil hidrazids. Se llena un molde con esta mezcla y se
deja 10 minutos bajo una prensa mantenida a 145¢C bajo €0

kg/cmz. Después de deemoldeo a 1459C y 24 horas de reposo,

ge obtiene un producte celular de células cerradas de den-

sidad 0,030 que presenta buenas caracteristicas de estabili

dad térmica, de flhidez y de resistencia a los disolventes.

n- 312364
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Ta misma experiencia realizada suprimien‘ol
3 partes de Givinilsulfona no permite obbtener un nproducto
celuler que tenga tal conjunto de caracteristicas.

o se puede moldear el copolimero injertado oute
nico volimerizando 5 partes de estireno y 3 partes de divi
nileulfona sobre una mezecla de 50 partes de polietileno y
F0 vartes de copolimero de etileno-propilenos

rinalmente, la supresidn de todo compuesto poli-
meriZable en la mezcla utilizada en este ejemplo, no vermi
te operar'en condiciones tan econdmicas como las de up mol
deo igotérmico: se estd obligado a enfriar la prensa antes
del desmoldeoc y no se obtienen yproductos celulares de den -
gidad inferior a 0,100.

La presente solicitud, que corresnonde a la nre -
gentada en rrancia, con fecha 29 de Abril de 1.964, beic el
Ne PV. 972.900, se acoge a los beneficiog del articulo 51

del vigente Estatuto sobre Propiedad Industrial.

-NOTA -

Tos puntos de invencidn propia y nueva que sge vre
sentan para gue sean objeto de esta solicitud de Patente de
Invencidn en Rspafia, por VEINTE afios, son los siguierbes:

l.~ NMejoras introducidas en la preparacidn de vro-
ductos celulares de poliolefinas, caracterizadas 1or el he -
cho de que los mismos estén injertados y reticulados por uni
dades polimerizadas de un compuesto que contiene dos dobles

o

enleces etildnicos no conjugados. -

v o o
LAY L 5
- 12 - L ey wd W T
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2.~ Mejoras segln la reivindicacibén 1, caracteri-
zadas porgue la poliolefina es un polimero de alfa~olefina
del tipo B CH = CH2 en el cual R representa un dtomo de hi-
drégeno o un radical alcohilo gue tiene entre 1 y 3 Atomos
de carbono.

%.- lejoras segin la reivindicacidn 2, caracteri-~
zadas porque el polimero de alfa-olefina del tipo k CH = CH,
en el cual R representa un 4tomo de hidrbgeno o un radical
alcohilo que tiene entre 1 y 3 Atomos de carbono, ec on ho-
mopolimero,

4.~ dejoras seslin la reivindicacidn 3, caracteri-
zadas porque el homopolimero es el pdlietileno o el vnolivnro-
pileno.

5.- Kejoras segin la reivindicacién 1, caracteori-
Zatas porque el compuesto polimerizable gque contiene ¢os do
bles enlaces etilénicos no conjugados no tiene mis que dos
dobles enlaces etilénicos no conjugados, éstos son idénticos,
y estin excitados por la presencia de un doble enlace entre
un &tomo de carbono en pogicibn alfa y otro &tomo.

6.~ Mejoras seghn la reivindicacidn 1, caracteri -
zadas porque el compuesto polimerizable que no tiene més que
dos dobles enlaces etilénicos no conjuzados, idénticos, ¥
excitados por la presencia de un doble enlace entre un &to-
mo de carbono en posicidén alfa y otro Atomo, tiene ademis
estos dos dobles enlaces etilénicos no conjvgados en posicidn
fYerminal bajo la forma de Gos radicales metileno.

7.- Mejoras segln la reivindicacién 1, caracteriza
da porque el compuesto polimerizable que no tiene mis que
dos dobles enlaces etilénicos no conjugados idénticos y ex~

citados por la presencia de un doble enlace entre un Atomo

o- 312504



(91

10

15

20

)
\n

30

de carbono en posicidn alfa y otro Atomo, es un hidrocarbu-
r0.

8.~ hejoras seglhn la reiviniicacidn 1, caracteri-
nadas porque el compuesto polimerizable, que no tiene nés
gue Gosg dolbles enlaces etilénicos no conjugados idénticos,
excitados por la presencia de un dobie enlace entre un Ato~-
no de carbono en posicibn alfa y otro Atomo y situadn en ro
gicibn terminal bajo la forma de dos radicales metilencs,
es un hidrocarburo.

Q,~ tejoras segln la reivindicacidén 1, caracveri-
zadas porque el producto celular contiene 2 a 50 partes en
pego de unidades polimerizadas de un compuesto que contie~
ne dog dobles enlaces etilénicos no conjugados por 100 por-
tes en pesgo de poliolefina.

10.~ Mejoras segln la reivindicacidn 1, caracieri-
zadas vorgue el producto celular contiene 2 a 10 partes en
pego de unidades polimerizadas de un compuesto que contiene
dog dobles enlaces etilénicos no conjugados por 100 partes
en peso de noliolefina.

11.~ Mejoras introducidas en la nreparacidn de
poliolefinas celulares caracterizadas por la combinacidn
de dos medios conocidos), realizados simultlnesmerte, a sa-
ber la creacibén de las células y la nolimerizacibn de un
compuesto que contiene dog dobles enlaces etilénicos no
conjuzadog.

l2.- lMejoras sgegln la reivindicacién 11, caracte-
rizadas porqgue la mezcla de partida coniiene uns poliolefi-
na, un agente de expansidn conocido en las proporciones c;é
gicas v un compuesto volimerizable que conliene dos dobles

enlaces etilénicos no conjugados en la proporcidn de 2 a 50

.
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poliolefina.

13.- Mejoras segln la reivindicacidén 11, caracte-
rizadas porgue la creacibén de las células y la polimeriza -
cibn de un compuesto que contiene dos dobles enlaces etilé-
nicos no conjugados se realiza simultineamente por caldeo.

14.- Mejoras seghn la reivindicacidn 11, czraste-
rizadas porque se llenan con la mezcla de partida unocs sol-
des que son introducidos bajo una prensa mantenida a tomve-
ratura constante.

15.~ Mejoras segin la reivindicacidn 11, caracte~
rizadas porque se calienta la prensa a una temperatura cons
tante comprendida entre 100 y 1809C y se ejerce sobre los mol
des una presidn comprendida euntre 10 y 200 kg/cm2 duraute un
tiempo comprendido entre 1 minuto y 6 horaes.

16.- Mejoras introducidas en la preparacibn de pro-
ductos celulares de poliolefinas.

Tal y como ge ha descrito en la Memoria gue ante-
cede y para los filnes que se han especifilcado.

La presente Memoria consta de quince hojas, escri-
tas a méquina por una sola cara.

Medrid, 21
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