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. la preparacibn de nuevas mezclas de polimeros de isopre-

no por medio de la polimerizacidén de una solucidn de iso-

Esta invencidn se relaclona con un proceso para

preno en presencia de compuestos de hidrocarbilo de litio
coro catalizador. Mds especialmente se enfrenta un proce-
so en el cudl dentro de un periodo relativamente corto un
rango de polimeros se ovtiene formando una mezcla con una
digtribucidn particular de peso molecular, como resulta-—
do de lo cudl dicha mezcla no solamente tiene un conteni-
do de cis-l,3 relativamente alto y una buena procesabilli-
dad sino gue también es capaz de proporcionar productos
vulcanizados con une alta resistencia tensora. Ademds, la
inveneidn concierne dichas novedosas mezclas de polimeros
de isopreno nmismas, sus composiciones vulcanizadas o0 no
vulcanizadas con otros ingredientes, tales como llenadores
estabilizadores, plasticizadores, agentes vulcanizantes,
otros polimeros y similares, y los articulos configurados
hechos de tales mezclas o composiciones.

En esta especificacidn el término "mezcla de
polimeros de isopreno" se usa para indicar una mezcla de
polimeros de isopreno en la cudl otros ingredientes, ain
si estdn presentes, no se toman en cuenta, mientras las
mezclas de polimeros de isopreno en las cuales otros in-
zredientes estdn inclufdos se designan "composicidn".

Siempre que en la especificacidn se mencionen
valores concernientes a la viscosidad intrinseca (VI), el
cis-1l,4 contenido y la plasticidad de Hoekstra, la VI se
haya determinado en tolueno en un cis-l,4 contenido a 302C
por el método de absorcidn infra-rojo (IR) descrito por

¢.d. van Amerdngen en Advances in Chemistry Series (Socie-

6.4.1968 . -2 -




10

15

20

25

30

i dad Quimica Americana) No. 52, pdginas 137-138, y la

! plasticidad de Hoekstra por el métods de E.W., Duck y

J.A. Waterman descrito en Rubber and Plastics Age 42
(1961) 1079-83 con la ayuda del aparato descrito en
Proceedings Rubber Technology Conference, Londres, 1938
pdgina 362.

Se conoce en el arte que el peso molecular de
polimeros de isopreno preparados por polimerizacidn de
la solucidn en presencia de un catalizador basado en li-
tio puede controlarse afiadiendo al reactor un terminador
de cadena de polimerizacién cuando la conversibn del iso-
preno estd entre 20 y 80 por ciento por peso, teniendo
el terminador de cadena un €tomo de hidrégeno activo y
la cantidad afiadida por 1o menos siendo suficiente para
destruir la actividad del catalizador basado en litio
activo presente durante la polimerizacidn, y en adelante
afiadir una cantidad posterior de catalizador gue es por
lo menos equivalente a la cantidad afiadida al termina-
dor:

A medida que este método de terminacién -reini-
ciacibn evita el crecimiento de las cadenas de polinme~
ros a su méxima longitud, que es mayor de acuerdo con
la cantidad de catalizador activo menor, los polimeros
con mejorada procesabilidad se obtienen. Fuesto, general—
mente, que la presencia de menores cantidades de cata-
lizador activo ademds resulta en elastdémeros con un con-
tenido cis-l,4 mayor, dicho procedimicnto de terminacidn~
reiniciacién, cuando se usan pequelias cantidades de ca-
talizador activo para la iniciacién-reiniciacidn, propor-

ciona un contenido cis-l,4 alto a cualguier viscosidad

7.401968 - 3 -
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' intrinsece deseada (IV). Sin embargo, este método es
§bastante consumidor de tiempo ¥y, si las composiciones

Evulcanizadas con uha resistencis tensora relativamente

Ealta se desean la VI de los polimeros no deberfa esco-

. gerse muy baja. Como una consecuencia de &sto la procesa-

gbilidad de la mezcla de polfmeros obtenida, aunque sea
§mejorada, ain serd bastante pobre.

También se sabe que el isopreno puede polime-
rizarse en mezclas de polimeros que éghfiéﬂ;h;“édemés de
polimeros de la clase justamente mencionada, tambidn una
clerta cantidad de polimeros con una VI mucho inferior.
Estas mezclas, que por consiguiente tienen una procesa-
bilidad aun mds mejorada, se obtienen polimerizando el
isopreno en dos etapas de concentracién del catalizador.
En la primera etapa, en la cual los polimeros con los
mds altos pesos moleculares se forman, Se usa una con-—
centracién de catalizador relativamente baja hasta que
se convierta por lo menos un 75% del mondmero, mientras
en la segunda etapa la polimerizacién se continda a una
concentracibn de catalizador mucho mds alta, formdndose
de esta manera la fraccidn de bajo peso molecular de
la mezcla de polimeros.

Aungue no es esencial, se prefiere llevar a
cabo dicha primera etapa por la técnica consumidora de
tiempo de terminacidn-reiniciacidn descrita arriba, para
mantener la VI promedio de la mezcla de polimeros por
debajo de un clerto nivel., Si, sin embargo, no se aplica
esta técnica el polimero producido durante el periodo de
concentracién de catalizador bajo generalmente tiene del

VI alto que ei polimero de menor peso molecular obtenido

7.4.1968 ) -4 -
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durante la etapa de alta concéntfacidn del catalizador
puede diffcilmente ocasgionarse con una mejora suficien-
te de la procesabilidad de la mezcla de polimero final,
Por otra parte, el uso del procedimiento de terminacidn-
reiniciacién durante la etapa de concentracidn baja de
catalizador resulta en mezclas de polimeros que como una
regla muestran una excelente procesabilidad, pero ague-
1los productos vulcanizados tienen una resistencia ten-
sora bastante baja.

El presente invento proporciona un método de
polimerizacidn por el cudl, sin el procedimiento de ter-
minacién-reiniciacidén requerido, las mezclas de poli-
meros de isopreno se obtienen gque no solamente tienen un
alto contenido ecis-l,4 y una buena procesabilidad, pero
despuds de la vulcanizacidn, ademds resulta en produc—
tos con una resistencia tensora bastante alta. Estos ob-
jetos se logran aumgntando la concentracidén del catali-
zador activo durante la polimerizacidn de acuerdo con
un programa especial,

La invencién puede definirse como uh proceso
para la preparacién de novedosas mezclas de polimeros de

isopreno por polimerizacién de la solucidn de isopreno

en presencia de un compuesto de hidrocarbilo de litio a
152 - 70920, a una conversién de monbmero de mds del 50%,
en cuyo proceso la concentracidn de compuesto de litio
activo en partes por peso de litio unido por partes en
milldén por peso (ppm) de la carge total estd entre

0,00 y 0,30 cuando comienza la polimerizacidn, y se au-~
menta subsecuentemente a un valor entre 0,10 y 1,20 mien

tras 1o conversidn del monémerc esté por debajo de 505,

7.4.1968 -5 -
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y se aumenta mds a un valor entre 0,20 y 6,00 cuando la
conversidn del monbmero esté elevdndose desde 50% hacia
arriba.

Comdnmente la polimerizacidn de acuerdo con la

! invencidn se continda hasta que la conversién de isopre-

no esté por lo menos en un 70%, pero un valor de por lo
menos 90% es el nivel mds preferido.

Siempre que la convensidn del isopreno esté
por debajo de 25% la concentracién de compuesto de li-
tio activo debe aumentarse preferiblemente & por lo me-
nos 0,04 y cuando mucho 0,60 ppm de litio unido en carga
total,

Las temperaturas de polimerizacidn preferidas
son aquéllas dentro del rango de 202 - 602 C., tempera-
turas de 302 - 452C, siendo las mds convenientes.

Tos mejores programas de concentracidn del ca-
talizador para dicho rango de temeraturas de 302C - 452C
y por algo menos que los rangos preferidos de 459 -~ 60¢C
y 202 ~ 302 se enlistan en la siguiente tabla.

Concentracidn de catalizador en ppm de litio
Rango de enlazado en la carga total

tempera-
tura, €0 OCuando co- en conversiones
mienza la
polimeriza de 50% hac;
cidn. debajo 25% entre 25 y 50% arriba
45-60 0,00-0,04 0,04-0,12 0,10-0,40 0,20-6,00

30-45 0,04-0,20 0,10-0,45 0,20-0,70 0,25-6,00
20-30 0,10-0,30 0,20-0,60 0,40-1,20 0,50-6,00

El aumento de la concentracidn del compuesto

de litio activo de acuerdo con la presente invencidn pue-

7.4.1968 -6 -
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de lograrse por la adicidn incremental de dicho compues—

t0, bien continuamente o por porciones. El aumento de la

concentracidn del catalizador activo puede comenzarse tan .
épronto como comience la polimerizacién o despuds de que
ése haya obtenido un clerto porcentaje de conversidn del
%ondmero. Si se aplica la adicién incremcntal por porcio-
nes del compuesto de litio, las porciones pueden agregar- E
se gradualmente o no gradualmente. Durante las adiciones %
continuas o adiciones por porciones graduales la veloci- ;
dad de la adicidn puede variar, si se desea asl.
Preferiblemente el contenido de isopreno de la
carge total estd entre 10 y 25% por peso. Jomo una regla
las concentraciones de mondmeros de las soluciones a poli-
herizarse se escogerdn entre 15 y 22% en peso.
Para asegurar un progreso satisfactorio de la
reaceidn de polimerizacidn, es altamente deseable lograr
suficiente homogeneidad .de la mezcla de reaccibn, v.g.,
bor medio de agitadores intensamente operantes.
Ejemplos de compuestos de hidrocarbilo de 1i-
tio que pueden usarse como catalizadores son etil-litio,
isqpropilflitio, n-butilylitio, zecbutil-litio, tero-bu-
til-litio, isobutilslifio, amilil-litio y octil-litio,
5i se desea, también pueden usarse compuestos de litio
hicloalifdticos o aromdticos, v.g. fenil-litio o ciclo-
hexil-litio. El catalizador también puede consiptir de
hidrocarburo de litio gue contengan dos 0 mds dtomos de
1itio pdr molécula, tales como dilitiometano, 1,10-dilitio
jecano, l,5-dilitionaftaleno, 1,2-dilitio-l,3~difenilpro-
peno, 1,3,5-trilitiopentano y 1,3,5-trilitiobenceno. Se

34 preferencia a compuestos de algquil-litio ramificados

704‘-1968 - 7 -
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;que tienen de 4-8 4tomos de carbono, especialmente sec-
 butil-litio y terc-butil-litio.
i
; Solventes recomendados en los cuales puede
éperformarse le polimerizacidn incluye, por ejemplo, n-ihep
i'bano, n-pentano, isopentanos, amilenos, ciclohexano y
mezclas que consisten principalmente de dos o mds de di-
; chos hidrocarburos, en particular una mezcla de hidrocar-
buro que consiste principalmente de amilenos o de amile-
nos y pentanos. ' T
Las mezclas de polfmeros de isopreno obtenidas
por el procedimiento de polimerizacidn de acuerdo con
la invencidn han de considerarse novedosas composiclo-
nes que ‘tienen las siguientes caracteristicas:
ﬁn contenido cis-l,4 promedio de por 1lo menos
90%,
una plasticidad de Hockstra promedio de 40-85,
una VI promedio de 4-10 dl/g,
Un contenido mdximo de 10% por peso de polime-
rog con una VI por debajo de 0,9 dl/g, determi-
nandose esta fraccién como se describe de aqul
en adelante, ¥y
un contorno de distribucidén VI de acuerdo con
la tabla de abajo, en la cual se indican las fracciones
que se han obtenido y se determinan por medio

de cromatografia de penetracidn de los poros de

gel como se describe de aquf en adelante.

7.4.1968 - -8 -




10

15

Fraceidn VI, dl/g % peso de mezcla total
de polimeros

a 14=20 0-40
b 10-14 0-45
c &-10 0-50
d 6-8 0-50
e 4-6 0-50
£ 2-4 0-45
g 0-2 0-40

con tal que la suma de los porcentajes de todas las frac-
ciones a 4 g inclusive monta a 100, gue por lo menocs cua—
tro de estas fracciones estdn presentes en una cantidad
de por lo menos 5% por peso de la mezcla total, y que la
sums de los porcentajes de las fracciones b a f inclusive
sea por lo menos 30.

Ta fraceién con una VI por debajo de 0,9 dl/g
ha de determinarse independientemente por el siguiente
método: 0,2 g de la mezcla de polimeros de isopreno se di.
fuelve en 50 cm3 de CH013. A 15 cm3 de esta solucidn se
afladen ié:ircm3 de isopropancl (que contiene por lo me~
nos 99% por volimen de isopropanol puro y menos de 0,1%
por volimen de agua). La mezcla asi obtenida se calienta
en un bafio al termostato a 602C por 5 minutos y luego
se enfria hasta 2592C de nuevo por medio de un bafio al
termostato. Subsecuentemente a esta temperatura la par-—
te precipitada de alto peso molecular se separa de la

fraccién de bajo peso molecular -adn disuelta- por cen-

trifugacién, de lo cudl se someten 10 cmd de la fase di-

7.4.1968 -9 -
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: suelta a evaporacién, primero por medio de radiacidn

i

' do por una determinacidn al blanco llevada a cabo de ma-

i 1 contenido de dicha fraccidn de bajo peso molecular

infra-rojo por 20 minutos y luego al vacio por 10 minu-
$0s a 1002C, Del peso del residuo libre de solvente re-

ducido por el peso del residuo libre de solvente obteni-

nera similar, pero en ausencia de polimeros de isopreno,

puede calcularse.

- . C et e

La distribucidn de VI, expresada en los conte-~

nidos de las fracciones a - g inclusive, ha de determinar-

se con la ayuda de la cromatografia de penetracién de los

poros de gel (PCG) como se describe en "Polymer Fractiona-s

tion" (Prensa Académica, Mueva York y Londres, 1967, edi-
tor, M.J.R. Cantow), cdpitulo B 4 (pdginas 123 - 179)

por K. H. Altgelt y J. C loore, usando un apartado PCG
comercial, v.g., €l hecho por Waters, Framingham, liass.,
E.U.A. Bl solvente a emplearse-es tetrahidrofurano esta-
bilizado con 0,2% pér peso de un antioxidante, tal como
Polygard (tris(nonil-—fenil) fos®ito), la temperatura es
300¢, la velocidad del flujo aproximadamente 1 mililitro/
minuto y los limites de permeabilidad superiores de las
columnas 108, 10%, 10% y 10> eAnstrom. La calibracién ha
de llevarse a cabo por medio de polimeros de isopreno li-
neal que tienen una distribucidén del peso molecular an-
gosta.

TLas mixturas de polfmeros obtenidas de acuer-
do con el proceso de la invencidn pueden procesarse en
presencia o ausencia de llenadores negros o blancos re-
forzadores o ho reforzadores, tales como v.g. negro de

HAF o silicio hidratado., De esta manera, por medio de

7.4.1968 . - 10 -
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articulos de configuracidn y vulcanizacién pueden manu-—
facturarse, v.g. fajas, 1ldminas, suelas de zapatos y llan%
tas de automéviles o partes de éstos. i
Ta invencidén puede delucidarse por referencia %
a los siguientes ejemplos. f
Tres experimentos de polimerizacidn de isopre- %
no (experimento Nos. 1-3) se llevaron a cabo por 5 horas %
a una temperatura de 40-452C bajo nitrdégeno en un reac- :
tor con una capacidad de dos litros y se disefiaron para
trabajar a presiones de haste aproximadamente 3 atm.
calibre. El reactor estaba provisto con una canisa de
enfriamiento, un agitador de cinta y 1{neas equipadas
con vdlvulas de agnjas para la introduccidn de cataliza-
dor, nitrégeno y reagentes especiales. Otros tres expe-
rimentos (Nos. 4-6) se hicieron a 332C ¥ presidn atmosfé-
rica. EL tiempo deipolimerizacién de los experimentos
No. 4 y No, 5 fué de 5 horas, el tiempo de reaccién del
experimento No. 6 siendo de 6 horas. Ahora el reactor '
se equipé con un agitador de paletas y un condensador de
reflujo, siendo su capacidad nuevamente dos 1litros. Fi-
§q1mente, se 11ev6 a cabo un experimento en una escala

e -

mayor a 452C por 5 1/4 horas en un autoclave que tenia

una capacidad de 45 m3.

En todos los experimentos la alimentacién con—
tenfa 20,4% en peso de isopreno, 32,5% en peso de iso-
pentano, 21,% en peso de o-_metilbuteno~2, 13,5% en peso
de 2-metilbuteno-l, 7,6% en peso de n-penteno y 2,T%
en peso de 3-metilbuteno-1, siendo el resto pequeilas can-—
tidades de otros hidrocarburos. El catalizador era in-

variablemente butil-litio secundario, que se agregaba

8.4.1968 - 11 -
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como una golucidn en la mezecla principalmente consistien—

do de amilenos y pentenos. La concentracidn del catali-

i zador de esta solucién era 100 milimoles por litro. La

iconcentracibn inicial de compuesto de litio activo en la

imezcla de reaccidn y el programa de acuerdo con el cual

: se aumentaba la concentracibn de catalizador durante la
polimerizacién por medio de adiciones de catalizador se
muestran en la Tabla I (ver pdginas 16 y 17). En esta
tabla la temperatura de la reaccibn, el tiempo de reac-—
cibn, las conversiones justamente antes de cada adicidn
de catalizador y la conversidén final se enlistan también.
Al final del tiempo de reaccidn se afiadid me-
tanol a la mezcla de reaccibn para detener la polimeriza-
cién y para precipitar la mezcla de polimeros, que asi se
habfan preparado in situ. Subsecuentemente se afiadié una
pequetia cantidad de 2,4,6~tri(3,5-di-butil-4-terciario
hidroxibencilo)benceno) a la mezcla de reaccidn como un
antioxidante, de lo cudl se separd el precipitado por des-
pojo de vapor y secada. EL contenido de cis-1,4 promedio,
la plasticidad de Hoekstra promedia, la VI promedio, el
contenido de polimeros teniendo una VI por debajo de 0,9
dl/g y la distribucidn VI de la mezcla de polimeros se-
cos se determinaron por los métodos descritos hasta aguf.

Los resultados se muestran en la Tabla II,

18.4.1968 - 12 -
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isultante se juzgb por su comportamiento en un molino de
s
‘dos rollos abierto Schwabenthan., Para este ensayo, que

%se 1levd a cabo a 702C. se usd una muestra de 30 g de

La procesabilidad de la mezela de polimeros Te-

émezcla de polfmeros, siendo la distancia entre los rollos .
! .

‘de 0,5 mm., el mimero de revoluciones por minuto, 28 pa-
ra el rollo mds rdpido y 20 para el otro. EL tiempo en

isegundos requerido para la formacidn de una banda suave

!(tiempo de bandeo) se mididé y la apariencia de la banda

también se notdé., Estos datos se incluyen en la Tabla IIL,
Las mezclas de polimeros obtenidas en los expe-—

rimentos Nos. 1, 2, 3, 6 ¥y 7 se vulcanizaron en ausencia

de 1llenador por medio del siguiente recipe:

mezcla de polimeros 100 partes por peso
dcido estedrico 3 " "
azufre 1,5 © " n

Santocure MOR (N-oxidietile~
no-2-benzotiazol-sulfenamida) 0,4 "

Vulcafor EFA (producto de re

accibén de cloruro, etilico,”
formaldehido y amoniaco) 0,3 " " n
Oxido de cine Aktiv (ex Bayer)5

v e 22, 2-metileno-bis(4-metil-6-
tere~butilfenol)

Temperatura de vulcanizacién 1382C

Las propiedades tensoras de la vulcanizacidn
asi obienida se determinaron de acuerdo con ASTM-D 412-62T
(Matriz D) usando placas de especimenes de 2 mm de espe-

sor. Los resultados se muestran en la Tabla IITI.

8.4‘01968 ’ - 17 s
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TABLA III

Propiedades tensoras de las

: composiciones de polimeros 1i
bres de llenador vulecanizdas
! obtenidas en el Experimento N2

1 2 3 6 T

EResistencia tensora,kg em? 301 305 307 293 270
Fleongacidén en rompimiento % 910 921 910 922 1000

Hédulo 300%, ke/em? 14 14 12 13 ==
n 500%, " " 27 28 25 28 25
" 700%, " " 171 173 174 164 45
Deforme, en rompimiento, % 16 16 18 13 -

Con propdsitos de comparacibn se llevaron a ca-—
o tres experimentos mds (Nos. 8 - 10). EL experimento 8
se condujo por medio del procedimiento de ferminacidn—re-
iniciacibn, usando una concentracibn inicial de iniciador
activo de 0,11 de 1litio en enlace en la carga total. La
nvolimerizacidn se termind y re-inicid cinco veces. Cada
concentracidén de reiniciacidén de litio de enlace activo

cra aproximadamente 0,11 ppm en carga total., La conver—

sién final monté a 85%. Las otras condiciones eran total-

mente comparables con aquéllas del eiperimento To. 7.

Por lo menos ocho horas se necesitaron para ob-

‘tener una mezcla de polimeros con una VI promedio de apro-
ximademente 8 dl/g, cuya mezcla, bajo la vulcanizaciébn de

gcuerdo con ¢l antes mencionado recipe, regultd en un pro-

ducto que tenfa aproximadamente las mismas propledades

tensoras que el vulcanizado del experimento 0. 7. Sin em—

bargo, el tiempo de bandaje de la mezcla de polfmeros ori-
|

binales fué de 120 segundos-en vez de 50, siendo la banda

8.4.1968 -18 -
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suave pero con huecos. - o ;
El experimento No. 9 se llevé a cabo bajo las

mismas condiciones que el Fo. 8 hasta que se obtuvo una

conversidn del 80%. En ese momento la concentracidn de

sec-butil-litio activo se aumentd a 3,3 ppm de litio en

_enlace en la carga total y luego se le permitid a la reac—

: cidn proseguir hasita aproximadamente una conversién de 98%.

‘1967, bajo-el n® 17-428/67, se acoge @ los beneficios del

De nuevo se obtuvo una mezcla de polimeros con una VI pro}

i
i
1

medio de aproximadamente 8 dl/g. Lsta mezcla mostrd una
excelente proresabilidad, pero la resistencia tensora de
la goma era solamente 220 kg/cm?.

Fl experimento o, 10 se 1llevd a cabo de la
misma maners que el No. 9, con la excepcidn, sin embargo,
de que no se aplicé ninguna técnica de terminacién-rei-
niciacién. El producto de polimero obtenido era casi
improcesable, teniendo una VI promedio de mds de 20 dl/e.
Después de un tiempo de bandaje de 600 segundos solamen—
te se obtuvo una ldmina pobre e irreglar con muchos hue-
cos.

La presente solicitud que corresponde a la

presentada en Gran Bretefia, con fecha 17 de Abril de

vigente Estatuto sobre Propiedad Industrial.

8.4.1968 - 19 -
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Los puntos de invencidn propia y nueva que se
zpresentan para que sean objeto de la presente solicitud
;de Patente de Invencidn en Espaifia, por VEINTE afios, son
los siguientes: v e
1l,- Un procedimiento para la preparacidn de
nuevas mezclas de polimeros de isopreno por polimeriza-—
cidn de la solucibn del isopreno en presencia de un com—
puecsto de hidrocarbilo de litio a 152 - 702C & una con-
versidn de mondémero de mds del 50%, en cuyo procedimien~
to la concentracidn de compuesto de litio activo en par-
jtes por peso de 1litio de enlace por millén de partes por
peso de la carga total estd entre 0,00 y 0,30 cuando co-
mienza la polimerizacidn , y se aumenta subsecuentemente
2 un valor entre 0,10 y 1,20 siempre que la conversidn de
mondmero esté por debajo de 50%, y se aumenta mds a un va-
Lor entre 0,20 y 6,00 cuando se eleva la conversidén de mo-
hémero desde 50% hacia arriba.
2.~ Un procedimiento de acuerdo con la reivin-
dicacidén 1, en el cudl la concentracidn del compuesto de

1itio activo en partes por peso de litio en enlace por

re

1111én de partes por peso de la carga total se aumenta
hasta por lo menos 0,04 y cuando mucho 0,60 siempre que la
conversidn de monbmero esté por debajo de 25%.

3.= Un procedimiento de acuerdo con la reivindi-

cacibn 1 o 2, en el cudl la polimerigzacidn se lleva a ca-

bo a una tenperatura de 30-452C,

8.4,1968 ‘ - 20 -
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4.- Un procedimiento de acuerdo con la reivin
dicacibén 3, en el cual la concentracibén del compuesto de
e litio activo en partes por peso de litio en enlace poxr
‘f y milldén de partes por peso de la carga total estd entre
5 0,04 y 0,20 cuando comienza la polimerizacidén, y se aumen
ta subsecuentemente hasta por lc menos 0,10 y cuando mu-
cho 0,45 siempre que la conversidn de mondmero esté por
debajo de 25%, y se aumenta mis hasta por lo menos 0,20
¥ cuando mucho 0,70 siempre que la conversidn de mondme-
10 ro esté entre 25% y 50%, y se aumehta alin més hasta por
lo menos 0,25 cuando se eleva la conversibén de mondmero
desde 50% hacia arriba,

5.~ Un procedimiento de acuerdo con cualquie-
ra de las reivindicaclones precedentes, en el cudl al
15 comienzo de la polimerizacidn el contenido de isopreno

de la carga total estéd entre 10 y 25% por peso.

)

6.~ Un procedimiento de acuerdo con cualquier
: de las reivindicaciones precedentes, en el culdl el mond-
mero se disuelve en una mezcla de hidrocarburos, princi-
20 palmente consistente en pentenos o pentenos y pentanos.
o comes oeee Do Un procedimiento para la preparacibn de
nuevas mezclas de polimeros de isopreno.

Tal y como se ha descrito en la liemoria que
antecede y para los fines que se han especificado.

25 La presente Memoria consta de 23 hojas escri-

tas a miquina por una sola cara.

maarid, 40 MAY.1969

P.A,
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