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E1l presente invento se refiere a un procedi-
miento mejorado para la preparacibén de resinas de poliés
teres de 4cido fumérico.

Las resinas de poliésteres insaturados que con
tienen 4cido fumArico incorporado en la condensacibén como
&eido dicarboxilicocx/ﬁ-insaturado, son mis ventajosas pa
ra algunas finalidades (véase H, V. Boenig, "Poliésteres
insaturados: Estructura y propiedades®, Elsevier Publish=-
ing Company, Amsterdam, Londres, Nueva York 1.964, pégi-
nas 55-135) que 1a§ que son preparadas con §o0ido maleico.
Asi las resinas de poliésteres inéaturados a base de 4aci-
do fumirico y dioles simétricos son cristalinas, Las resgi-
nas cristelinas de polidéstereginsaturados de pequefia reac-
tividad o pequeiia densidad de reticulacidén en esgtado endu-
recido se obtienen por sustitucidn en porciones del Acido
fumdrico por 4cidos dicarboxilicos simétricos saturados.
Las resinas cristalinas de poliésteres insaturados pueden
ser molidas para formar granulados y polvos finos, que no
se aglomeran ni siquiera durante largo almacenamiento y que
como oonsecuencia de ello pueden ser manipuladas con faci-
lidad aisladamente y en mezcla con compuestos etilénicos po
limerizables sblidos. Ademés, tanto las resinas cristali-
nas de poliésteres de &cido fumlrico como también las amor-
fas se polimerizan con mayor rapidez con compuestos etlléni-

cos polimerizables, tales como por ejemplo estireno, gque las
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correspondientes resinag de polidsteres de 4cido malei-
co. No obstante, el 4cido fumdrico tiene la desmventaja
de que es més diffcilmente asequible que el &cido malei
co o el anhidrido de 4cido maleico y debe ser preparado
por transposicibn de fcido maleico.

Es sabido que en el modo usual de preparacidn
de resinas de poliésteres insaturados a base de 4cido
maleico y glicoles tienen lugar franeposiciones de uni-
dades de 4cido maleico a unidades de &cido fumérico. No
obgtante, en este caso la isomerizacibn no se efectia de
modo completo y depende en su grado del tipo de glicol que
ge utiliza en cada caso, Bstas resinas de poliésteres ingsa-
turados no tienen frecusntemente las deseables propiedades
que poseen las resinasg de polidsteres insaturados que con-
tienen radicales de 4cido fumlrico y ningun radiocal, o sb-
lo relativamente pocos radicales, de &cido maleico.

Por lo tanto, ya se ha propuesto someter a trans-
posicibn resinas de poliésteres de &cido maleico terminadas
de condensar en solucidn con ayuda de bromo y luz para for-
mar las correspondientes resinas de polibsteres de fcido
fumérico., No obstante este procedimiento no ha alecanzado nin
guna importancia en la préctica.

Si se intenta llevar a cabo la transposicibn de
las resinas disueltas de poliésteres de &cido maleico con

ayuda de yodc, que es un catalizador usual para la transpo-

-3 -



10

15

20

25

21-3-73

412451

gicién de derivados mondmeros de dcido maleico en los
correspondientes derivados de 4cido fumérico, esto no
se logra, independientemente de que se someta a2 ilumi-
nacidén o no.

En la DAS 1,113,087 se describe un procedimien
to para la preparacidn de resinas de polidsteres de dcido
fumlrico por policondensécién de 4cido maleico o sus de-
rivados con alcoholes divalentes o polivalentes, eventual-
mente en mezcla con 4cidos policarboxilicos no polimeriza-
bles y/o con &cidos oxicarboxilicos y/o con 4cidos monocar-
boxilicos y/o con alcoholes monovalentes con transposicidn
del 4cido maleico para formar fcido fumérico, el cual esté
caracterizado porque la policondensacidn se lleva a cabo sn
presencia de cantidades cataliticas de yodo.

No han faltado otras prgpuestas que pretenden me-
jorar las propiedades de resinas de poliésteres insaturados
por isomerizacidén del dcido maleico a fcido fumérico en el
sentido deseado (véase H. Janssen, "La isomerizacién de po-
lidsteres lineales de &cido maleico", Chimia 19, 1965, Abril,
péginas 154-158, con la recopilacibén bbliogré&fica alli exis-
tente y E. Gulbins, W. Funke y K. Hamann, "Investigaciones so
bre resinas de poliésteres endurecidas", XI comunicacidn: Ia
isomerizacibn catalitica de poliésteres de &cido maleico,
Kunststoffe, volumen 55, 1,965, cuaderno 1, plginas 6-10).

Es misién del presente invento mejorar conjuntamen-
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te los procedimientos hasta ahora usuales para la prepa-
racidn de resinas de poliésteres insaturados, en los cua-
les como écido dicarboxilico insaturado se emplean &cido
maleico y/o sus derivados, en los siguientes gsentidos, de
wodo sinulténeo con respecto al estado conoeldo de la tég
nica, a saber:

1. Acelerar esencialmente la policondensacibn que precisa
de largo tiempo, con el fin de disminuir de este modo esen-
dialmente el tiempo de preparacidén de la resina de poliés-
ter insaturado.

2. Al ocomienzo y durante la policondensacibn, llevar a ca-
bo una isomerizacién del &cido maleico o de sus derivados
para formar 4cido fumirico o derivados del mismo,

Estas misiones se resuelven de modo conjunto y si
multéneo, de manera sorprendente, utilizando conjuntamente
en la reaccidén de policondensacién pequeilas cantidades de yo
duros. Beta medida, de modo ein més sorprendente, no da lugar
a ninguna perturbacibn de la reaccidn de retioculacién duran-
te el endurecimiento total, Sorprende ademés el hecho de gue
en las formas de realizacidn preferidas del procedimiento de
egte invento se obtengan masas fundidas de resina de poliés~
ter insaturado que no tienen ningin enturbiamiento al aiiadir-
se un yoduro,

Es objeto del invento un procedimiento para la pre

paracidén de resinas de poliésteres de &cido fumdrico median-
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te policondensacién de 4cido maleico y/o de sus deriva-

dos con alcoholes divalentes o polivalentes, eventualmen
te en mezecla con 4cidos policarboxilicos no polimeriza-
bles y/o Acidos monocarboxilicos y/o alcoholes monovalen
tes con transposicidén del dcido maleico o &cido fumdrico,
caracterizado porque la policondensacidén se lleva a cabo
en presencia de yoduros,

Como resinas de poliésteres insaturados se en-
tienden los productos de policondensacién usuales (véase
Johan Bjorksten "Poliésteres y sus aplicaciones",

Reinhold Publishing Corporation, Nueva York, 1956, pigi-

nas 21 a 155), que se obtienen por policondensacidn a par-

tir de 4cidos dicarboxilicos o, f~insaturados y/o sus anhi-
dridos con alcoholes polivalentes empleados en un exceso
molar,

Como #cidos dicarboxilicos e, A-insaturados pue-
den utilizarse por ejemplo: 4cido maleico, anhidrido de dci
do maleico, asil como 4cidos halogenados, tales cowo por ejem
plo 4cido cloromaleico. No obstante, pueden utilizarse con-
juntamente también semibsteres de deido maleico, por ejem-
plo del metanol, del etanol, del propanol o del butanol.

Los fdcidos dicarboxilicos ot € ~insaturados son
empleados en cantidad de 100% en moles hasta aproximadamen-
te 20% en moles, referido a la suma de los écidos carboxili

for)

cos utilizados,
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Como #4cidos policarboxilicos no polimerizables
que eventualwente se han de utilizar conjuntamente en la
mezcla son apropiados, por ejemplo, 4cido ortoftilico,
dcido isoftdlico y écido tereftdlico, fcido tetrahidroftd
lico y fcido hexahidroftdlico, 4cido tetracloroftidlico,
4cido hexacloroendometilentetrahidroftédlico, 4cido endo-
metilentetrahidroftdlico, &cido adi{pico y fcido sebdcico
asi como 4cidos grasos dimerizados de acelite de linaza y
de soja o sus anh{dridos. La utilizacién oconjunta de dci-
dos wonocarboxilicos, tales como Acidos resinicos, dcidos
resinicos parcialmente hidrogenados, é4cidos grasoscon 8 2
24 Atomos de carbono, dcido benzoico o 4cido para-ter-

butilbenzoico, tambiédn es posible asimismo,

Como alecoholes polivalentes entran en considera-
c16én preferiblemente alcoholes divalentes, por ejemplo eti
lenglicol, propanodiol-l,2, butanodiol-1,3, butanodiol-l,4,
dietilenglicol, dipropilenglicol y sus homblogos superiores
hasta llegar a pesos moleculares de aproximadamente 300,
neopentilglicol, 2,2,4-trimetilpentandiol-l,3, pentilglicol,
bisfenoles oxalcohilados, bisfenol hidrogenado y dimeti
loleiclohexano., No obstante, pueden utilizarse en porciones
conjuntamente también alcoholes trivalentes y polivalentes
tales como glicerina, trimetilolpropano, irimetiloletanc asi
como pentaeritrita y monoalcoholes, tales como por ejemplo

metanol, etanol, propancl y butanol.
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Si ademés de doido maleico o sus derivados se
utilizan sélo participantes en la reacclidén constituidos
simétrioamentg, se obtienen resinas de poliésteres insa-
turados, que cristalizen con facilidad, como consecuencia
de ello no se adhieren y pueden ser molidas para formar
polvos y granulados estables en almacenamiento, No obstan
te, se puedén incorporar en la condensacidn ademds hasta
aproximadamente 10% de 4cidod policarboxilicos asimétricos
y/o polialecoholes, sin que se pierda totalmente la cabaci—
dad de oristelizacidn y las espsciales propiedades ligadas
ocon ellode las resinas de polliésteres insaturados.

S1 se morecienta la porcibn de écidos policarbox{-
licos agimétrioos y/o de polialcoholes, se obilenen poliés-
teres de dcido fumérico insaturados y aworfos, tal como se
desean frecuentemente para la aplicsocidn en masas de moldeo,
de impregnacién y de revestimiento.

Como yoduros entran en consideracién compuestos
usuales en el comerclo, que contienen yodo combinado de mo-
do heteropolar, tales como yoduros metdlicos, por ejemplo
yoduro de litlo, yoduro de sodio, yoduro de potasio, yoduro
de magnesio, yoduro de caleio, yoduro de estroncio, yoduro
de bario, y yoduros no metdlicos, tales como por ejemplo yo
duro de amonio, yoduros de amonio cuaternario, tales oomo
yoduros de tetrametilamonio. Ademds entran en consideracién

yoduros de fosfonio féoilmente accesibles desde el punto de
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vista de preparacién, tales como yoduro de metil-trife-
nilfosfonio, yoduro de etil-trifenilfosfonio, yoduro de
propil-trifenilfosfonio, yoduro de n-butil-trifenilfos-
fonio, yoduro de npdecil—trifpnilfosfonio ¥y yoduro de
metil-tributilfosfonio,

La preparacién de éstos se describe en la DOS
1,911,478 en las péginas 8 y 9.

Preferiblemente se emplean yoduros de litio, de
potasio y de fosfonio,

Las cantidades necesarias de yoduros son de
0,005 haste aproximadamente 0,5% en peso de contenido de
yodo, en forma del yoduro en cada caso utilizado, referido
a la mezcla de reaccidn, Los yoduros son agregedos a los
cowponentes de partida preferiblemente al comienzo de la
policondensacibn.

La policondensacién se lleva a cabo en masa fun-
dida o en presencia de un "agente de arrastre" inerte para
agua tal como por ejemplo tolueno a temperaturas entre
aproximadamente 140 y 25000, preferiblemente a 160 hagta
22020 y convenientemente con exolusibén de oxigeno del aire,
por ejemplo bajo gas protector inerte. En este caso es con-

veniente conducir el ges protector a través o por encima de

la mezcla de reaccidn. Se prosigue la condensacibn hasta que

el Indice de acidez de la resina de poliéster resultante ha

disminuido hasta el valor deseado, preferiblemente hasta por

-G -



10

15

20

25

21-3-73

debajo de 50,

Después de haber sido terminadas de preparar,
las resinas de poliésteres insaturados son estabilizae-
das por adicidn de pequefias cantidades de inhibidores
usuales, por ejemplo~pafa-benzoquinona, 2,5-diter~butil
benzoquinona, hidroquinona, ter-butilpirocatequina,
toluilhidroquinona, l,4—naft6quinona, fosfito de trifeni-
lo, ademés compuestoé de cobre, tales como por ejemplo
neftenato de cobre en las cantidades conooidas, tal como
se deseribe por ejemplo en el 1libro de Kirk-Othmer
"Enoyoloped;a of Chemicel Igoppology" Interscience
Publighgrs,:Nueva York, 1969, segunda edicibn, volumen 20,
péginas 822 a 825, | | ‘

Agentes antioxidantes, tales como por ejemplo
2,6-di~tesbutil-paracresol o fosfito de trifenilio pueden
sey afladidos tamblén ya antes o durante la policondensacidn.

Como compuestos etilénicos capaces de copolimeri-
zaoldn que pueden ser utilizados aisladamente o en mezola
en ocantidades de hasta aproximadamente 50% en peso, referi-
do a la mezcla de resina de poliéster insaturado y de moné-
meros polimerizables, (véase por ejemplo: Bulletin IB 8, Ju-
lio 1961, Amoco Chemicals Corporation, con el titulo, "El
efecto de ingredientes de resina sobre las propiedades de
poliésteres insaturados de Aoido isoftélico", plginas 5 a

19), sonmropiades por ejemplo: estireno, viniltolueno, pare-
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ter—-butilestireno, divinilbenceno, acetate de vinilo, prgo
plonatode vinilo, ésteres de 4cido secrilico, ésteres de
fcido metacrilico, acrilato de metilo, acrilato de etilo,
acritalo de n-butilo, acrilato de 2-etilhexilo, metacri-
lato de metilo, dimetacrilato de etilenglicol, dimetacri-
lato de trietilenglicol y diacetonacrilamida, Como compueg
tos alilicos pueden utilizarse por ejemplo: ftalato de dia-
lilo, maleato de dialileo, fumarato de diaslilo, cianurato de
trialilo. |

Las resinas cristalines de poliésteres de fcido
fumérico son apropiadas en mezcla con compuestos etilénicos
polimerizables sbélidos en forma de polvo, tales como por
ejenplo dlacetonacrilamida y preferiblemente catalizado?es
de polimerizacibn sblidos, de modo especial para la prepara-
oi16n de masm de moldeo por compresidén fluidas y endurecibles,
gue pueden ser almacenadas durante tiempo ilimitado sin gque se
aglomeren, En forma finamente molida proporelonan también,
en combinacibén con mondweros liquidos de pequefio poder disol-
vente tales cowo por ejeﬁplo ftalato de dialilo,
masas de moldeo pox compresién no adherentes.

Las resginas amorfas de poliésteres de dcido fumé-
rico pueden ser disueltas de manera conocida en corpuesins capaces
de copolimerizaciéq, p}eferiblemente estlreno, y ser utiliza
das de muchas manerasg para masas de moldeo, de impregnaciédn

y de revestimiento, y pueden ser endurecidas de manera usual

-11 -



10

15

20

25

21-3-73

412451
1§

con ayuda de compuestos iniciadores de la polimeriza-

eibn tales como por ejemplo perdxidos orgénicos, tales

como perdxidos de benzoiio, perdxido de ciclohexanona,
perbxido de metiletilcetona, hidroperdxido de cumeno,
peroctoatb de butilo, terciario eventualmente en qombi-
nacién oon agentes aceleradores tales como compuestos de
metales pesados o aminas terciarias, a la temperatura am-
biente o 2 temperaturas elevadas o con ayude de fotoini-
oia@ores tales como por ejemplo benzoiﬁa, derivados de ben
zoina, preferiblemente éteres de benzoina disuifuros aromé
ticos, sulfocloruros, tales como cloruro de naftalén-2-
sulfonilo, por irradiacién con luz ultrav1oleta de una lon-
gitud de onda de 3. OOO a 6,000 A.

Las resinas amorfas de polidsteres de dcido fumf
rico'preparadas de acusrdo con el invento pueden encontrar
utilizacidén, por ejemplo disueltas en monoestireno, como
los llamados barnices transparentes de secado con parafina,
o mezcladas con pigmentos y materiales de cargapueden.serir para
formar. barniges cubrientes o masas de emplastecido.

" En caso de que se desee, en el caso de la utili-
zacién como barnices pueden agregarse disolventes inertes,
tales como acetato de etilo, acetona, tolueno o xiléno. Ade-
nds de ello pueden agregarse a la mezcia otros aglutinantes
para barniées tales como nitrocelulosa y ésteres de celulosy

soluciones en estireno de resinas de poliésteres insatura-
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dos que contienen grupos aliléter, resinas aleidicas mo-
dificadas con aceite y condensados de urea-formaldehido
y de melamina-formaldehido eterificados con alcoholes,

La aplicacién de los revestimientos sobre los
subgtratos se efectfia de acuerdo con log métodos usuales
en masas de revestimlento @ base de poliéster. |

Para la produccién de piezas.de material sinté-
tico reforzadas con fibras, especialmente reforzadas con
fibras de vidrio, también son sobresalientemente apropia-
dag las resiﬁas de polidster de Acido fumlrico amorfas nre-
paradas de acuerdo con el invento en mezcla con compuestos.
copolimerizables monbémercs., Como materiales de refuerzo son
apropiados todos los productos de fibras de vidrio, tales

como esterillas, hilos de fibra de vidrio y calidades teji-

das.

Ejemplo 1,

Una mezola de 497 partes en peso de anhidrido de
écido maleico, 500 partes en peso de butandiol-l,4 y 1 par-
te en peso de yoduro de potasio fue calentada en un recipien
te con mecanismo de agitacidn bajo gas protector (dibxido de
carbono) & 1802C y el agua resultante fue separada por des-
tilacibn hasta que el indice de aoldez hubo disminuido a 46,

| La masa fundida trangparente obtenida fue mezecla-
da a 1602C con 0,2 partes‘de peso de:hidrogquinona,

Al continuar el enfriamiento solidificd la resina
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para formar una masa cristalina no pegajosa, de color
marfil, que pudo sger molida para formar un polﬁo fino
de moldeo por compresibn, La curva de enfriamiento de
la masa fundida de resina de poliéster manifest6 un pun
to oritico claramente pronuncizdo, que permite obtener
la conclusibn de la existencia de porciones cristalinas.
La investigacidn por espectroscopia de infrarrg
jos de la resina (al 4% en peso en cloroformo) manifiesta,
al comparar las dsorciones a 1400 om~t y 975 cm‘l,que se
ha 1ogrédo unaiisoqerizacién casi compléta de las unidades
de écido maléloco-en unidades de foido fumirico. |
Ensayo_comparativo. _ -
Se procedid como en el Ejemplo 1 pero sin adi-

cién del yoduro de potasio. La masa fundida obtenida de re

sina_de poliésfer 8¢ Srfurbib al enfriar, pero no crista-

ey s e

1izé & fondo ni¥

—

tiempo.
_ La curvae de enfriamiento no manifestd ningin pun

to eri{tico pronunciado.

Ejemplo 2.

Una mezcla de 445 partes en peso de anhidrido de
8cido malsico, 538 partes en peso de anhidrido de 4cido Lté-
lico, 640 parte en peso de propanodiol~l,2 y 1,7 partes en
peso de yoduro de litio fue oalentada a 1952C bajo gas pro-

tector (dibxido de oarbono) en un recipiente con mecanismo

- 14 -



de agitacién,
BEn el espacio de la duracidn de la esterifica~
cibn de 75 minutos se obtuvieron 83 g de agua como produc

to destilado,
5 Después de una duracibn adicional de la esterifi

cacién de 7 horas a 2002C el indice de acidez disminuyé a

43. La masa fundida transparente obtenida fue mezclada a

1602C ocon 0,22 partes en peso de hidroguinéma y fue disuel-

ta en estireno a 11020 a una conceniracidn de 70% en peso.
10 Se formd una solucidn transparente.

Engayo comparativo.

Se trabajé tal como se describe en el Ejemplo 2,
poro ain afadirse el yoduro de litio.
Despubs de una duracibén de la esterificacidn de
15 75 minutos a 195§G se obtuvieron 39 g de agua como producto

destilado.
Después de una duracién adicional de la esterifi-

cacién de 9 horas a 2002C el {ndice de acidez habia disminui
do a 44,

20 La masa fundida transparente obtenida fue mezclada
a 1602C con 0,22 partes en peso de hidroquinotna y fue disuel-
ta en estireno a 1102C a una oconcentracién de éb% en peso., Se
formé una solucibn transparente,

| La investigacién por espectroscopia de infrarrojos

o5  del poliéster insaturado (al 4% en pesc en cloroformo) de acuer

21-3=73 - 15 -
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do con el Ejemplo 2 muestra, al compararse las absor-
ciones a 1400 on~1 y a 975 cm'l, que se ha logrado una
isomerizacidn casi total de las unidades de dcido malei
co a unidades de dcido fumdrico.

Adenmés de ello, a partir de la comparacién de
las cantidades de producto destilado después de un tiem
po de condensacibn de %5 minutos y de los tiempos de con
densacibén total, puede verse de manera sorprendente qué
cuando se trabaja segfin el procedimiento de acuerdo con
el invento se logra un considerable acortamiento de los
tiempos de condensacidn,

7 Seguidamente se indican Ejemplos adicionales,
para preparar polidsteres de dcido fumdrico segfln el pro-
cedimiento de acuerdo con el invento (todos los datos es-

tén en partes en peso),

- 16 -



Anhidridoe de

deido maleico 98 196 196 98 98 108
Anhidrido de '
doido ftllico 740 - 296 - 148 70

Anhidrido de
écido tetra-

hidroftélico » - - - 152 - -
Acido igoftélico - - - - - 166 -
Etilenglicol - 6 - 70 - -
Propanodiol-l,2 480 84 152 = - 76 109
Butanodiol-l, 3 - - - - 100 23,5
Trimetilolpropanc - - - - 4,5 =
Dietilenglicol - - 106 106 - -
Neopentilglicol - - 140 - - -
Metanol ' - - - - 2 -
Isobutanol - - 2 - - -
Yoduro de litio - - - - 0,6 =
Yoduro de potagio - - - 0,5 =~ 0,1

Yoduro de metil-tri- '
fenilfoafonio 1,3 - - - - -

Yoduro de etil-trife :
nilfosfonio - 0,5 =~ - - -

Yoduro de propil-tri
fenilfosfonio - - 1,0 - - -

21-3-T3 - 17 -
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Ejemplos 9 a 12,

Si se trabaja segin se describe en el Ejem-
plo 3 se obtienen resultados comparativamente buenos,
si en lugar del yoduro de metil-trifenilfosfonio se

5 emplean las mismas cantidades de yoduro de n-butil-
tﬁfenilfosfonio, de yoduro de n-decil-trifenilfosfo-
nio, de yoduro de metil-tributilfosfonio o de yoduro
de tetrametilamonio.

La presente solicitud que corresponde a la

10 presentada en Suiza, el 9 de lMarzo de 1972, Sajo el
nfimera 003493/72, se acoge a los bemeficios del arti-
culo 51 del vigente Estatuto de 1a Propiedad Indusfrial.

15 REIVINDICACIONES

Los puntos de invencidén propia y nueva gque se
presentan para que sean objeto de esta solicitud de Pa-
tente de Invencidén en Espafia, por VEINTE afios, son los

20 que se recogen en. las reivindicaciones siguientes:

18,~ Procedimiento para la preparacién de re-
sinas de poliéster de Acido fumérico por policondensacidn
de 4cido maleico y/o de sus derivados con alcoholes diva-
lentes o polivalentes, eventualmente en mezcla con &cidos

25 policarboxilicos no polimerizables y/o fcidos monocarboxi-
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licos y/o alcoholesmonovalentes, con transposicién del

4cido maleico a ficldo fumérico, caracterizado porgue la
policondensacidén se lleva a oabo en presencia de yodué
ros,

28,~ Procedimiento seglin la reivindicacibn le,
oaracterizado porgue se emplean los yoduros que contienen
yodo combinado dé modo heteropolar,

38,- Procedimiento segiin las reivindicaciones
18 o 28, caracterizado porque se emplean yoduros metdlicos
y/o yoduros no metélicos.

48,- Procedimiento segln la reivindicacidn 38,
caracterizado porque en calidad de yoduros se emplean yo-
duro de litio, yoduro de sodio, yoduro de potasio, yoduro
de magnesio, yoduro de calolo, yoduro de estroneio, yoduro
de bério, yoduro de awonio, yoduros de amoniocuaternario,
yoduro de tetfametilgmonio, yoduros de fosfonio, yoduro de
metil-trifenilfoefonio, yoduro de etil-trifenilfosfonio,
yoduro de propil-trifenilfosfonio, yoduro de n~butil-trife-
nilfosfonio, yoduro de n-decil-trifenilfesfonio o yoduro de
metil-tributilfogfonio,

58,- Procedimiento segin una cualquieré de laé
reivindicaciones 18 a 48, ca;acterizado porque los yoduros
se emplean en cantidades de 0,005 a aproximadamente O,5%
en peso de contenido de yodo, en forma del yoduro utilizado

en cada caso, referido a la mezecle de reaccidn,

- 19 -
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62.- Procedimiento para la preparacidn de

resinas de poliéster & 4cido fumérico,

Tal y como se ha descrito en la Meumoria que

antecede y para los fines que se han especificado.

Esta Memoria consta de veinte hojas escritas

a miquina por una sola cara,

10
15
20

25

21-3-73 CAL,

W

yearia, 2°¢ HAR. 1973

P‘A.
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