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MEMORIA DESCRIPTLIVA
que ge presenta pars wnlr a la solicitud
de
PATENTE DE INVENCION
foruulede el 7 de Abril de 1966, can el n¢ 325.312
en ’
EsPafa
por VEINTE aflos
a2 nombre de STAMICAHBON N.V., entidaed holandesa, estableci-
da en van der Heesenstraast 2, Heerlen, Holanda, por:

"UN PROCEDIMIENTO PARA LA PREPARACION DE UNA POLTIOLEFINA
CARGADA"

e T ——————
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La presente invencidn se reiiere a un proceuiniento
para preparar poliolefinas que contienen cargus.

Bn la mayoria de 1los casos se afiaden cargas w las com-
pesiciones termoplésticas, ya sea para reducir el precio de
cogste o para perfeccionar clertas propiedades.

Si el material termopldstico es una poliolefina, se
afiade & la polioleiine una cargza fibrosa o pulverulenta, o
una mezela de ellas, en cantidad de 504 en peso, 0 mug, res-
pecto al producto resultente. Bntonces, la polioiefina sirve

principalmente cano agente sglutinante pars la corga.
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TPembidn se ha propuesto el perfecciaﬁémiento de pro-
piedades de poliolefinas, tales como polietileno o polipro-
pileno, por adicidn de cargas fibroses, tales coano cargas
de emianto y fibra de vidrio. En términos muy generulss se
dice que, ademds de la carga fibrosa, se pueden usar otros
gditivos tales como pigmentos, por ejemplo 6xido do titanio,
éxido de hierro, éxido de aluminio o carbono, y estwbilizedo-
res, antioxidantes, lubricantes, ete.

En los ejemplos solo se afiade a la poliolefing, wudemds
de la carga fibrosa, los pigmentos grafito, dxido de tite~
nio y sulfuro de cadmio y sulfuroc de molibdeno.

Sorprendentemente, se ha descubierto ahora que afladien—
do a une poliolefina al menos dos cargas, al menos une de

lag cualeses fibrosa y al wenos una de las cuales sea pulveru-

_ lenta, reforzante e inorgénica, se pueden perfeccionar mucho

propiedades tales como el wddulo de elasticidad y resisten—
cia a la fluencia en frio, en meyor grado del gue seria de
esperar tenlendo en cuenta los efectos de lag cargas indepen=
dientes. BEL efecto sinérgico obtenido por el ugo combinada

de dichas cargas no ha sido todevie descrito en la literatu-
ra, y o8 muy sorprendente. Bl efecto gindrgico obtenido se-
gin la invencidn se describe a continuacidn.

La invencidn se refiere tambidn a las poliiolefinus car-
gadas obtenidas'segﬁn le invencidn, y que, por ejemplo, pue~
den ser granuledas o tener otra forma, y a los objetos con
forme obbenidog con las poliolefinus cargaias.

El término "poliolefinas" se refiere a polimeros, copo-
1imeros y copolimeros de wclogue, termop.dsticos, que tienen
un peso molecular de al menos 10.000, do uno o més mondmeros

olefinicamente insaturados, por ejemplo etileno, propileno,
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butileno, isobutileno, penteno, isopenteno, neieho, 4-metil-
penteno=-l y estireno, y que se pueden obtener por un proce-
dimiento a alta, media o baja presibn. S5i se deseu, Los po-
1{meros se pueden derivar tampién de cowondmeros, tazl como,
por ejemplo, dcido acrilico, fcidos wulfemloouilacrilicos y
otros dcidos olefinicamente insaturados, o sules o ésteres
de tales 4dciaos, en parbticuiur sales sddices y duteses alco-
nflicos. Preferiblemente se hace ugo de poli~-alfa-olefinas
tales como wn polietileno, o copoliueros ue etilenn. La po-
li-alfe=~oclefina particulermente preferida es un polietileno
con peso especi{fico mayor de 0,935 g/om3. Tambidn se pueden
usar mezclag de log homopolifmeros, copolimeros o copolimeros
de blogue antes descritos, si se desea quimicemente modiii-
cados, por ejemplo por halogenacidn o injerto.

Lz cargs £ibrosa usuds en Lus cauposiciones de le ine
vencidn puede ser un material inorgdnico, preferiblemente un
compuesto que contense silicio y oxigeno, tal cowmo lana mine-
ral, fibras de vidrio, fibras de cuarzo, fibras ue materie-
les cerzmicos, y tipos de ammimnto. Entre los Ultimos son par-
ticulammente adecuados Los tipos wniibdlicos de amiunto, por
ejemplo tremolita, actinolita, y wds en particular antofilita,
ye que estos tipos de emlantos permiten la produccidn de unas
poliolefinas con muy alta resistencia a la fluencia en frio
y un médulo de elesticidad muy grende. Se pueden emplear
otros tipos de amiantos, incluyendo tipos serpentinicos tales

como crisolito.

Una ventaja del uso de caupuestos fibrogos de carga gue
contienen gilicio y oxigeno, particulamente awizibo, es gue
le poliolefina carguda es menos cambustivle gue la poliolexi-

na no cargada, y no propagae fuegos por quemado o por forme-—
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cidn de meterial fundido que gotes..

Otro grupo Ade cargas f£ibrosas que ge puedern ugar en
las composiciones de la invencidn son las fi.ras metdlicas,

por ejemplo fibras de cobre o aluminio, gue, si se desea, se

- pueden hgber sometido & vn tratamiento previo, guimico o £i-

sico.

Le cerga fibrosa puede ser una sustancia orgénica por
ejemplo polidsteres o polipropileno fibroses, u otras ribrus
gsintéticas, o fibras de‘origen natural total o parcialiente
modificedas, o no modificadas, por ejemplo raydn. Ségﬁn lus
propiedades requeridas para el producto final, se pusden wez-
clar con:jun%-amente varias cargas fibrosas distintas con Llus
poliolefinas segfin la invencidn.

Lo longitud de las fivras de cargs puede estar dentro
de amplios 1imites, aungue en aigwos casos se puede imponer
w 1inite méximo, por la naturaleza de‘la carga usada. Yor
ejemplo, la longitud de las fibras de amianto no es general-
nente mayor de 8 om, mientras que las fibras de vidrio pue-
den tener cualgquier longltud., Si se desea, se puede reducir
la longitud de fibras indebidawente largas, por ejemplo por
cortado o por la accidn de mezclado cuanuo se mezcla la polio-
lefine con la carza. Le longitud minima de las fibras en les
composiciones de la invencidn es de aproximademente 0,1 mm,
pero la longitud debe ser preferibleﬁente wayor de L mm. La
gseceibn transversal circular de Las fibrus es de O,L & 100 mi-
cras.

Entre la carga o cargas pulverulentas, rerorzantes, inor-
génicas, gue se incorporan en las composiciones de lu inven—
cibn, se incluyen el sulfato cdleico, sulfato de bario, carbo-

nato de magnesio, compuestos que contienen silicio y oxigeno,
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por ejemplo gilice y silicatos, por sjeuplo siiicato de meg-
nesio, silicato de aluminio, cenizes volantes, sranito mo-
lido, pizarra pulverizade, y prereriblemente carbonuio cdl-
cico o polvo de talco, gue son cargas muy baratus j, cuendo
se usan en combinecidn can la carge fibrosa, producen polio-
lefinas cargadas gue tlenen vuenzs propiedades.

Bl término “carga de refuerzo" inaica aqui une carga
que, cuzndo se aflade & wna poliolefins en cantided de 204 en
peso, respecto & lé poliolefine cargeda, eleva el wdivlo de
elasticidad a 20%C de la poliolefina cargsda en mds ael 25%,
en comparacidn 05n el de la poliolefine no cargede. So ha Ob-
servado que, por ejenplo, el 4xido de titenio (marca regis-
trada Eronos R 50), 6xido de nierro y negro de mmo (tipo de
horno de superabrasibén intermedia), no son reforzantes. En
consecuencia, la adiciéﬁ de una o mdis de las Ultimas cargas
mencionadas a uns poliolefina, en combinacidn con wna curga
fibrosas, cae fuera del dubito de la invencidn.

31 se desea, wns, varias o todus laes cargas iibrosas,

y una, varizas o todas las cargss pulverulentas inorganicas
de refuerzo pueden estar provistas de ua revestimiento, que
no necesita ser el mismo para todes las cargsas.

Las poliolefinas cargedas segin la invencidn contienen
de 50 a 90% en peso de poliolefina. Un conteuido meuor de po-
liolefina produciries propiedades inferiores, devido & la pre-
ponderancia del material de carza, incluyendo, por ejeumplo,
baja resistencia al impacto y mala aptitud de tratamiento. Si
la poliolefine cargeda cantiene mds del 90% en peso de polio-
lefina, tendrd un médulo de elasticidad demasiado bajo y una
regsistencia demasiado baja a la fluencia en frio. Si coamo po~

liolefina se usan wna poli-alfa-~olefinea, en particuler un
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polietileno de baja presidn, de peso especifico meyor de

0,935 g/cm3, se hace que la conposicidn cargada couteapn pre—
feriblemente de 50 a 80% en peso, particulamente de 60 a
754 en peso de la poli-alfa-olefina, de forma que e obten-

gen productos que se pueaan trater, que no solo Fienen alto
nédulo de elasticidad y resistencis a la fluencia eu frio,
sino gue también son resistentes, y por tanto particulermen~
te adecuados para su uso como materiales de construceidn.

Is relacidn en peso de la carga fibrosa a la carga pul-
verulenta de refuerzo, inorgénica, en las canposiciones de
la invencidn, estéd comprendida preferiblemente entrs 5:l1 y
1:5, particulzmente entre 3:1 y 1l:3, parsa proporcionar wue-
na cambinacidn de propiedades mecdnicss en las cauposiciones
finsles.

Bl efecto sindrgico originado por la adicidn canbina-
da, a la poliolefina, de al menos une cargza fibrosa y al me-
nos una pulverulents, de refuerzo, inorgdnicsa, se observa por
propiedades tales como la resistencia a la fluencia en Irio
vy ol mbiulo de elasticided. EL valor de La Ulbima propiedad
de, nor ejemplo, un polietileno de beja presidn cargaedo con
emiento y talco, es aproximadamente igual al del polistile-
no que solo contiene telco, siendo igual en ambos casos la
cantidad total de cargs. Andlogamente, ia resistencie & la
fluencia en frio del polietileno gue cantiene tanto awiauto
como talco es aproximaduwmente lgunl & .a del polietilenc gue
solo coniiene amianto, siendo tambidn iguel en awmbos cusos
la cantidad total de cargsm. Ls sebido corrientemente jue el
nddulo de elasticidad es elevadé por el falco ey mayor grado
que por el amlanto. La resistencia a la fluencisa en frio es

elevada mds por el amlanto gue por el talco. aAsi, el uso cau-
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binado de uwna carge fibrosz y wia pulverulentsz, we refuerszo,
inorganica, produce un proaucto cargzdo gue tiene las wmejo-
res propiedades de ambos Tigos de cargas.

Ademds, se observa gue no hay erfecto sindér.ice en pro-
pledades tales como la viscosidud en estudo funuiawn. Lz vie-
cosldud en estado funuiuo del polietileno de baje presidn,
cargedo con &wabos btivos de cargas, es igual & ia media de la
viscosidad en esvado fundivo del polietileno cargado solo con
ung carge fibrosa y del polietileno cargado solo coa uhe Car-
ga pulverulsnta, de refuerzo, inorgdnicu, sienuo iganl en to-
dog los cagos la cuntidad botas de cargu.

Las composiciones de la invencidn pueden conbener otros
aditivos usuales, por ejemplo pismentos, ageutes formadores
de musas efielirades, lubricantes, sgenbes znviestdticos, es-
tebilizadores tales como estunilizadores al ultreavioleta,
estabilizadores téruicoe, antloxidentes, o wezcics de uno o
nds de tales aditivos. Si se desea, dichos otros aditivos se
pueden afiadir primero a wa o.més de las cargus, aunltes de mez-
clarlas con la poliolefina. Para obtener el eiecto siudrgico
debido a la presencia en la poliolefina de tento una carga
fibrosa como una pulverulenta, de reruerzo, inorsinica, no
es esencial gue dicios otros aditivos estén cautenidos en la
poliosefina.

Las cargus se puedeu mezclar can ls poiioieiina de cual
guier forma usual, por ejemplo en rouilios calentudos w Una
temperatura mayor yue la temperatura de plagtificacibn de la
voliolefina. Sin enbargo, se pucden Usur oLros 4$ipos de egui~
po de megclado, por ejemplo mezcledores tipo recipiente, 0 ex-
trusoras,

Las camposiciones cargadas segdn la invencién se pueden
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convertir en espumas, si se desea, usando sgentes ue expan-
sidn quimicos o fisicos, de Fforma conocida.

51 se deses, la poliolefina cargada se puede rsllcu-
lar, por calentamiento con las fuentes usuales de rudicales
libres. 8i se usa polietileno, y la fuente de rodicules Li-
bres es ozono, la ozonizacidn se efec:la a tempersturss me-
nores de 75%C, tras lo cual se lleva el producto ozonizsuo
& una tempefatura al menog 159C por encima de aguella a la
que se efectud la ozonizecidn, si se desen con exciusidn de
oxigeno, o en presencis de un agente reductor. Duranie el
procedimiento de reticulacibn, se puede irradiar el naterial
reaccionante, g9i se deseg, con iuz ultravioleta, rayos X y/o
mediante productos radiactivos.

Bl polietileno de baja presidn cargsdo con amianto y
un carbonato céleico pglverulento; o un conpussto de sili~
cio, pulverulento y de refuerzo, preferiblemente talco, ez
un material particulamente util, debido a su bajo coste,
excelente aptitud para ératamiento, y aspscto ugradable.

Les composiciones cargsdas se;n la invencidn son amy
rigidas y resistentes a la deformacidn, por ejeuplo bujo Iuer-
zog de compresidn o traceidn, incluso & temperaturus relabi-
vemente altas, por ejemplo de 40 a 60¢C o mds, y, por tanto,
gon muy adecuadss cano naterisl de coﬁstruecién, por & jem~
plo para cubiertas de puertas, pereles y suelos, ¥y articuios
tales como, por ejemplo, interruptores, rucuazs dentadaes, ta—-
bleros de instrumertos y cuerpos de bomba. Lag couposiclones
cxgedas ge pueden tratar de cualyuler rome adecuadsa para el
trataniento de materiules temopldsticos, por ejeuplo por
extrusibn, moldeo por inysccibn o moldeo por compresidn.

La invencidn se ilustra mediante los siguientes ejen-

.
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plos y experimentos comparativos, en ios yue se Getermind
el modulo de elasticidad sexin ASTH D-538-01T, y le resis-
tencia & 1a fluencis en frio se determind s 60¢C, usando wna
fuerza ue traccidn de 40 kg/cmz, y Se expresa como tanto por
ciento de aumento de longitud en la uireccidn ue is Iuerza
de traccibn, en una escals logarituica de tiewpos. EL {ndi-
ce de fusidn de la polioleiina se determind segin ASTLH
D-1238-62T, v el peso especifico de la poliolefina se deter-
mind sezin ASTM D-1505-601.

Experimento ¢ouparativo

A dos porciones independientes, consistentes cada una
en 60 g de, un polietileno de baja presidn, que tenis wn in-
dice de fluidez de 7 g/10 min, y un peso especifico de 0,952
g/cm3, se afiadid en unos rodillos, calentados a 160¢C, 40 g
de smiznto blanco, usado corrientemente cano material de ais-
Lamiento térmico, a wna porcidn, y & la otra porcidn 40 g de
silicato de magnesio molido {polvo de talco). Las cargas se
digtribuyeron homogdneamente por todo el polietiieno, en am-
bog casog. ElL amiento y el talco usados se secaron antes de
mezelar, aproximadamente o la misma temperaturs & yue se efec-
tué el mezclado.

Z1 médulo de elasticidad y Fluencia en frio de las mues~
tras, a 60%2C, fueron log sigulentes:

Mddulo ue elasti- Filuencia

liues tra cidad, ke/om® en frio.f
Polietileno no cargado 2500 0,6
Folietileno yue contiene talco 10500 0,26
Polietileno que contiene amisnto 7500 0,18
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Ejemplo 1

20 g de talco y 20 g de amianto blanco se afiaiisron a
¥y e mezclaron con &0 g del polietileno usedo en el experi-
mento comparativo, a una temperatura de aproximadane.te 170ec.
BL ndiulo de elasticidad del polietileno cargado, a 602, fué
de 10.400 kg/cm2, en vez de los 9.000 kgybmz esperaios, ¥y la

filuencia en frio fué de 0,174, en vez del 0,22 esperdo.

Ejemplo 2

Se repitio el método del Ejemplo 1, con la diferencia
de que la poliolefins usada fué un polietileno de baja pre-
s1én gue tenfa un {ndice de fusibn de 4,5 &/10 min, un peso
espec{fico de 0,963 g/om3, un wddulo de elasticidad de 3.200
kg/mn2 y una fluencia en frio del 0,44¢ . Bl mbaulo de elusti-
cidad de la poliolefina cargada obtenida segin la invencidn

fué de 12.500 kg/cmz, y le fluencia en frio fué de 0,13y.

Bjemplo 3

Se repitid el Ejemplo 2, con la diferencia de que el
amianto usado fué antofilita. BEL mbédulo de elusticidad de la
canposicidn carpada as{ obtenida fué de 15.0C0 kg/bmg, ¥y le

fluencia en frio fué de 0,10%.

Bjemplo 4

Se mezclaron 30 g de antofilita y 2C g de talco con 50
g del polietileno usalo en el Ejemplo 3. ELl mddulo de e Lusti-
cidad de la compamicidn carsada asi obtenida fué de 20.000

2

2.
kg/em”, en vez del valor esperado de 14.000 kg/em®, y i& fluen-
cia en frio fué de 0,05%, en vez del valor esperaudo para lu

fluencia en frio, gue era 0,15%.

- 10 =
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Bjemplo 5

3e nezelaron 20 g de aatofilita y 20 g e u.n' corvons—
to cdleico pulverizudo con 60 g de poiietilenoc ue baga pre—~
sibn {5tamylan 9400: peso especiiico, 0,963 g/cms; {rdice de
fusibn, 5 £/10 min; mddulo de elasticidad o 20¢C, L3.000
rg/on?). Bl médulo de elasticidad a 204C de la camposicién
cargeda fué do 25,800 keg/om®. '

Pare poder comparar, se indica que el mébdulo de elasti-
cidad de une mezcla de 80 g del polietileno y 20 g “el car-
honato cdlcico, y el mbédalo de elastiéidad de una mezcla de
80 g del polietileno y 20 & del amlanto, fueron iiuuies a
17.800 y 18.000 kg’em?, respectivauente. For tanto, el ubdu-
1o de elagticldud esperado para la msZeia de posietileno y
embas cargas era de 22.800 kgfom®. '

%n consecuenciz, el aumento del mbédulo de elasticidad
de la composicidn cargaia odbtenida sesln Le invencidu rué

sproximadamente 304 mayor que el aumento espersdo, grucias al
efecto sinér.ico éjerciao por la presencia de umbas cargas en

el polietileno.

Bjemnlio 6

Se mezclaron 20 2 de cada una de lag wos CArEas Uds-
des en ¢l Ejemplo 5 con 60 g de polipropileno isobéetico (mé-~
dulo de elasticidad a 20%C, 13.600 kg/cmz; 380 especirico,
0,9064 g/em3). E1 médulo de elasticidud del polirropileno
cargado resultante rud de 30.700 kg/cm2.

Bl médulo de olusticidad & 209¢ de una mezcla de 80 g
del polipropileno y 20 g del amianté, vy eimbuulo de esusti-

cidad de una mezcla de 80 g del polipropileno y 20 g del car-

- 11 -
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pbonato cdleico, fueron igusles a 18.500 y 17.250 kg/bmz, res-—-
pectivamente. Por tanto, el médulo de elusticidad esparzdo
pare la mezcla de polipropileno y ambas cargus ers ae 22.1%0
kg/bmzo

En consecuenciz, el aumento del mboulo de elasiiciusd
de la composicidn cargsda, obtenido segin la inven;ién, 2ué
el doble del caperado, gracies al efecto sindrgico ejercido
por la presencia de ambas cargas en el polipropileno.

Bsta solicitud que corresponde a la presentudz en ilo-—
lenda el 9 de Abril de 1965, bajo el nimero 65-04599, se wco~

ge 2 los beneficios del articulo 51 del vigente Estatuto so-

bre Propiedad Industrial.
- NOTA =~

Los puntos de invencidn propia y nueva que se presen—
tan para que sean objeto de esta solicitud de Patente de In-
vencidn en Espalia, por VEINPE afios, son los siguientes:

2.~ Un procedimiento para la preparscidn de una poliole
fina cargada, en el cual una polioclefina es cargada con al
menos dos cargas al menos una de las cuales es fibrosa, y al
menos una de las cuales es pulverulenta de refuerzo e inorgd-
nica, en tal relecidn gue la poliolerina cargadae contiene
50-90% en peso de poliolefina.

g,~ ProceGimiento segin le reivindicacibn 1, en el
cuzl la carga fibrosz es una sustancis fibross inorgdniocs.

3%.~ Un procedimiento segin la rveivindicacibn 2, en el

cual la carge fibrosa es un materiel fibroso que contiene si-
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licio y oxfgeno.
to= Un procedimiento segin la reivindicacion 3, en el

cua.L 1aAcaréa fioroza es wn anianto.

5%, Un proceaimienté segin la reivindicacién.4, en el
cusl ol smianto es un amisnto anfibélico.

6¢.~ Un procedimiento segin la reivindicacidn 5, enel
cuazi el amianto anfibdlico es antofilita.

72.~ Un procedimiento segin le reivindicacidn 2, en el
cual 1a’carga fibroga eg una fibre de vidrio.

8¢.- "In procedimiento segin la reivindicacidn L, en el
cual la carga fibrosa es wna sustancis fiorosa orgdnica.

9¢,~ Un procedimiento sesin la reivimuicacidu &, en el
cual la‘carga_fibroaa es wna poliamide fLibrosa. |

10¢.~ Un procedimiento segin la reivindicacidn 8, en
el cual ia carga fibrosa es un poliester fibroso.

11%.- Un procedimiento segiin la reivindicacién 8, en
el cual 1a carge Tibrosa es rayon.

12¢.,~ Un procedimiento sesin cualgquiera de las reivin-
dicaciones 1l a ll, en el cual la cargs inorgdnice de refuer-
zo pulverulenta es un carbonato cédleico reducido s polvo.

132.~ Un procedimientv sesin cuslyuiera de iss reivin-
dicaciones 1 a 1l, en el cual la carga inorgdiuics de refuer—
zo pulverulenta es un material reducido a polvo gue contiene
gilicio y ox{geno.

14¢,~ Un proceuimiento sezdn la reivindicacidn 13, en
el cual ia carga inorgdnica de refuerzo pulverulenta es un
gilicato reducido a polvo.

15¢.- Un procedimiento segin la reivindicacidn 14, en
el cual le carge inor dnica de refuerzo pulveruleante es un

taleo reducido a polvo.
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16¢.~ Un procedimiento segin la reivindicacidn 14, en

el cual la carga inorgénica de refuerzo pulverulenta es mian-
+0 molido.

17¢.~ Un procedimiento segin cualguiera de les reivin-
dicaciones 1 a 16, en el cual la poliolefina cargada contie-
ne 50-80¢% en peso, basado sobre la cauposicidn total, de una
poliolefina. -

182,- Un procedimiento segdn la reivindicacidn 17, en
el cual la poliolefina cargeds contiene 60-75% en paso de la
poliolefina.

192,~ Un procedimiento segln cualguiera de las reivin-
diceciones 1 & 18, en el cuzl la relacidn en peso de la car-
ga fibrosa & la carge inorginica de refuerzo pulverulenta es-
t4 entre 5;1 v li5.

202,~ Un procediuiento segin la reivindicecién 19, en
el cual ia relacidn en peso de la carga fibrosa e la carge
inorgénica de refuérzo pulverulenta estd entre 3?1 ¥y 1:3.

21.- Un procedimiento segin wna cualguiera de las pre-
cedentes reivindicaciones, caracterizedo porgue la poliole-
fina es wna poli-alfa-olefinz.

22¢,- Un procedimiento segin la reivindicacidn 21, en
el cual 1la poli-alfa-olefina es polietileno o wn copolimero
de etlleno.

232.~ Un procedimiento segin la reivindicacidn 2L, en
el cual la poli-alifa~olefina es un polietileno can un peso
especifico de por encims de 0,935 g&/emd.

242.~ Un procedimiento pera la preparacidn de una

poliolefina cargeade.,



3253512

Tal y como se he descrito en la Lismoria gue anbecede
y con los fines gue se hen especificado.

Bata Memoria consta de gquince hojas escritas a wdquina
por una sola card.

nedrid, 25 MAY.1560

Pede

T

avs. N\ Y - 15 -
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