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Esta invencidén se refiere a la preperacién y uso de

"polimeros estebilizados, teniendo tales polimeros unidades

estabilizantes de létex incorporades en sus macromoléculas,
Las unidades estabilizentes de létex son unidades de una o
més sales de vinilbenciltrielquilamonio, perticularmente hae
Juros de vinilbencilirialquilamonio, ILa invencién proporciona
polimeros en létex que contilenen unidades de una'o més sales

de vinilbenciltrialquilamonio como estaﬁiiizante del 1l&tex, -

Los polimeros en latex preparedos y utilizados segln
la invencibn evitan los problemas asooiados con el uso con-
vencional de emulsificantes anidnicés, no iénicos y catiéni-
co0s aomo éatabilizantes del létex. Estos problemas incluyen
una exéeaiﬁa espumacién, sensibilidad al agua, plastificacibn

Los polimeros en litex preparados y utilizados segfn ~_
la invenociln son en genersl fGtiles pero tienen tres canmpos

especificos de partioular utilided: = = = = = = = = = = = = = »

(1) como agentes aprestantes para sumentar la rigidaz,i
la rgsistencia al agua, la resistencls mecénica, la uniformi-
dad o el peso de varios méﬁeriales tales como paﬁel, telas y
similares. Los resulfados de laboratorio indican éne pueden

prepararse polimerps de la invencién que se comparan favors-
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(2) Como aglutinanfea, en el cual uso pueden eliminar-r
el empleb de ooadyuventes de deposicién en la pila holandesa,
Los,principales problemas en la’depoaioibn en la pila holen-
desa con lAtex preperados utilizando surfactaentes convencio-
nales son la espumacién y la contaminacibén del agua. Ademés,
durante la deposioién, se requieren ocoadyuvantes de deposi-
c¢ién. Las espumas pueden interferirse realmente con el proce-
g0 de deposicién y pueden requerir el uso de desespumantes ‘
auxiliares y de otros aditivos. EL surfactante y el desespu~ -
mante pueden entonces acabar en el agua de desecho, originan-
do problemas de contaminacién., ILos polimeros de esta. inven-
oién pueden depositarse en la pulpa sin reqnsrif coadyuvantes

" . o desespumentes extermos de deposicién, simplifieyndo asi to-

da_la operacién y superando los problemas ecolégicos de la

contaminacibn dei'agua. e m--- - .- - - -

(3) Como aglutinantes extendedores para repelentes de
agua e'baao de. £luocarbono, EL ﬁfgbeao normal pexra hacer que
u;“sﬁbaff;to no tejldo sea resisitente al agua y al alocohol,
ﬁor ejemplo para el uso en batas quirtrgioas de un solo em-
pleo eh hospitales, es tratar primero el subatrato con un
aglutiﬁante de 1&tex que contiene un surfactente convencio-
nal,. Entdnqég el pubstrato se trata con la cantidad requerids
de un repéiente catifnico del agua, Se requiere un proceso en
dos etapas debido & que el l4tex, si se prepara con un sur-
faotsnteigniqnico, 68 indompaf;Ple con el repelente, Cuando

se sintetiza utilizando un surfactente no iénico, es diffeil
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aloanzar el necesario nivel elévado de repelencia. Eata fené-
meno estéd relacionado con la capacidad de migraoiﬁn del B

faotante. Ouando el surfactante esté enlazado oon el esquéle—
to polimérico ¥y ocuando es de carga oa'biénica pueden obtenerae{ |

ausencia de migracién y compati‘bilidad. - -

Les sales de vinilbenoiltrialquilamonio ﬁtiles en
los polimeros preparados y utilizados seglin esta invencién
incluyen las de la siguiente f£éxmule estructural:

R,
CH""GH@ onz-L@ ' ®
b,
1

_en la oual R es un radical alquilo, por ejemplo tm radical !
alquilo de cadena recta o remificeda, que contiene de 8 a .
22 &tomos de carbono y, preferentemente, que contiene de 12 f A
e 18 Atomos de carbono tal como ooctilo, nonilo, deoi:lo; - '
decllo, dodecilo, tridecilo, tetradecilo, ._pehtadecilo, hexg= I
decilo, heptadecilo, nonodecilo, eicosilo, "@gﬁeooailo y do- |
cosilos x© o5 un anién, por ejemplov un haluﬁo, tal como
bromuro y oloruro, hidréxido, sulfato, nitrato, acetato u

.oxalato. El anidn preferido €8 ClOruro, = = = = = = = = --

Los substituyentes del anillo benceno estén prefe-

rentemente en la relacifn pargy = = = = = = = = = =@ = = = -
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Los inventores de la presente han hallado que para

- que los polimeros en létex preparados y utilizados segin es--

ta,inVBnoiGn se estabilicen eficazmente deben ser preferen=
temente productos de polimerizacibén de una mezela de monéme-
ros que contenga por”lo menos 0,254 en peso de sal de vinile
bendiltrialquilamonio. Los polimeros preferidos contienen

de 0;25 a unos 5 por clento en peso del polimero total de
las unidades de sal de vinilbenciltrialquilemonio, siendo la

~ gama preferida de 0,5 & 2,5 por ciento de estas unidades en

el polimero total, Los 1létex deseados pueden prepararse por °
copolimerizacién del monémero de haluro de vinilbenciltrial-

quilamonio con, por ejemplo, uno o més de loa siguientes mo-

(a) monémeros de la férmulas

. o
cu,,_-é-c-on-" |

on la oual R® es hidrégeno o alquilo, por ejemplo, alquilo
1nferior'de 1-4 &tomos de carbono, y R3 68 un radical alqui-
lo, alcoxialquilo o alguiltloalquilo de cadena reota o remi-
fioada o cfolico en que el alguilo contiene de unos 1 g unos
20 dtomos de carbono y el radical oicloalquilo contiene de
5 a 6 dtomos nucleares de carbonos Los ejemplos de estos ra-
dlosles incluyen metilo, etilo, propilo, p-butilo, 2-stil-
hexilo, heptilo, hexilo, ocotilo, 2-metilbutilo, t-metilbuti-
lo, butoxibutilo, 2~metilpentilo, ﬁatoximetilo, etoxietilo,
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ciclopentilo, ciclohexilo, isobutilo, etiltioetilo, metil-
t1oetilo, etiltiopropilo, 6-metilnonilo, deeilo, dodecilo,
tetradecilo y pentadecilo. g3 puede ser también urefdo,
hidroxialqﬁilo inferior de 1 a 5 &tomos de oerbono, tal ‘como .

LY

hidroximetilo, hidroxietilo, hidroxipropilo, hidroxibutilo e“.

**'  hidroxipentilo; 2,3-epoxipropilo, alquilsmino inferior, tal

como aminometilo ¥y aminoetilo, mono~ 0 di- alquilamino infe
rior alquilo inferior, tal como terc-hutilaminoetilo y dime~ ?i

(v) monémeros de la férmulas

. 4
CH,=C i 5
4

en la cual R™ es hidrégeno, metilé’p halo, tal como oloro,

¥y similares, y R5

es hidrégeno, halo, tal como cloro, y si-

mileres; aloanoiloxl inferior, tel como acetoxi y similares, -
oiano, formilo, fenilo, cerbemoilo, N-hidroximetilo, tolilo, |
metoxietilo, alquil=2,4=diamino=g=-triacinilo inferior o |

epoxi.n--n----u---‘n—u—-—ndt‘uu“—n---.

Los ejemplos eSpeoif1008 preferidos de los monéme-
ros (a) y (b) incluyen: etileno, metacrilato de metilo, me~
tacrilato de etilo, metacrllato de propilo, metacrilato de
isopropilo, metacrilato de Erbﬁtiid; netacrilato de isobuii-
lo, metaorilato de seo-butilo,‘métaSrilato de terc~butilo,
metaorilato de pentilo, metaerilato de isopentilo, metanri—

lato de tero~pentilo, metacrilato de hexilo, netaerilato de
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olclohexilo, metacrilato de 2~-etilbutilo, metacrilato de
2-etilheiilo, metacrilato de oectilo, metaorilato de deoilo, .

metaorilato de laurilo, metacrilato de miristilo, metacrila-

to0 de cetilo, metacrllato de estearilo, acrilato de metilo,
acrileto de etilo, aorilato de propilo, acrilato de isopropi~-
lo, acrilato de butilo, acrilato de isobutilo, acrilato de
Bec-butilo, acrilato de terg-butilo, acrilato de pentilo,
aorilato de isopentilo, acrilato de tere-pentilo, acrilato
de hexilo, acrilato de ootilo, amorilato de z;etilhexilo,
acetato de viniio, acrilato de tetradecilo, acrilamida,

aorilato de pentadecilo, estireno, metacrilato de pentade~

‘cilo, viniltolueno, metacrilamida, N-metilolacrilamida, me-

taorilato de glicidilo, metacrilato de metilaminoetilo, me-
taorilato de tero-butilaminoetilo, metaorilato de dimetil-
aminoetlilo, 6-(.3-butenil)~2,4-diamino-s~triacina, metacrilato
de hidroxipropilo, metacrilato de hidroxietilo, scrilomitri-
lo, metacrilonitrilo, metscrilamids de metoximetilo, meta=-
orilanida de N-metilol, acroleina, metacroleina y 3,4~epoxi- -

En los sistemas aocuosos no deben utilizerse mate—
riales sensibles al agua, lales como isocianatos, a menos
que estén blogueados, por ejemplo por reacolén con un fenol
que protege el isoclanato hasta el subsiguiente ocalentamien-

t0o o hasta el uso de olros medanismos de reaccidn, tal como

6l uso de un catalizador de compueato de ealclo, zine o es-

taﬁo,poonvanoional'an la téonicas = = = @ = =« = = e oo --

Los aniones haluro son los empleados generslmente
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como X aungue pueden utilizarse otros”anioneé para dar re-
sultados similaves, Estos otros aniones inoluyen hidréxido,
sulfato, nitfato; acetato, formato y oxalato, Estbs eniones |
pueden introducirse en el monémero o polimero wtilizendo t60%§~‘

",
o

nicas conocidas de intercambio i6nico, = = = = = = @ = = o &,

_ Los copolimeros preferidos en emulsién tienen un peso
moleoular de entre unos T0.000 ¥ 2,000.000.yy preferentemen-
tey, de entre unos 250,000 ¥y 1.000.000 y se preparan por la A
copolimerizacién en emulsién de los monémeros elegidos en las
proporciones adecuadas. En las patentes norteamericanas
2.754.280 ¥ 2.795.654 se describen técnicas convenvionales
de polimerizacién en emulsién, Puede wtilizarse un iniciador
de polimerizacién del tipo de radiéales libres, tel como pers

. sulfato amébnico o.potéelco, s0lo o conjuntamerite con un ace-~

lerante, tal oomo metabisulfito potésico o tlosulfato sédico,
Los peréxidos orgénicos, tales como peréxido de ‘benzoilo e
hidroperéxido de terc-butilo son ‘tembién inioiadoreatﬁwilee.
El iniciedor y acelerante; denominado comfnmente catalizadox,
pueden utilizarse en proporciones,de,0;1 por ciento a 10 por
ciento cada uno basado en el peso de monémeros e copolimeri-
zar. Le cantidad, como se ha in&ioado anteriormente, puade"
ajustarse para controlar la viscosidad intrinseos del poli-
mero, Ia temperatura puede ser desde ia'temp;ratura smbiente

Los haluros de vinilbeneiltrialquilamonio. son compues—
tos conocidos y pueden preparerse por métodos conocldos, por

e jemplo hagiendo reaccionar un elguildimetilamine con un ha-



3

10.

15

luroda‘VinilbenOilO.-------....-...—.--.._...._-.

Los siguientes ejemplos ilustran algunas realizacio=
nes de esta invencilén. En los Ejemplos, todos los porcentajes

lo son en peso, a menos que se esapeocifique de otra forma, ~ -

Ejemplo 1 - Létex de acrilato de butilo (60#4), estireno
ENE T IR
(3795%)s oloruro de dimetilestearil-4-~vinilben-

0llamonio

Eteps A = Cloruro de dimetilestearil-4-vinilben~ -

ollamonio

Un agente supeffioialmente activo de nitrégeno ocua-
ternario, o;oruro de dimetilesteerile~4-vinilbencilamonio, se
prepara Iintroduclendo lentemente oloruro de 4-vinilbencilo
(488 g; 3,2 mol) a un reactor que contlene agua (2400 g),
el metiléter de hidroquinona (4,4 g), yoduro potésico (0,8 |
g) y Gimetilestearilamina (960 g; 342 mol), Ia temperatura
se mantiene & 4592-5080 durente el perfodo de adieién de 30
minutos. lLa disolucifn, tfurbida primero, se hace limpida y
#isooaa. Después de unas 1,5 horas, la titulacibn de la meg~
cla de reacoién indice que ha reaccionado el 98% de la amina,
Se utiliza la disolucién al 374 de s611dos como comondémero y

el dnido surfaotente en el sigulente experimento, = = = = = = -

Etapa B - Polimerizacién de cloruro de dimetilestea~
ril=4=vinilbencilamonio con acrilato de bu~
tilo y estirenc

En un reaotor adecuado, provisto de un termémetro,
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barrido de nitrégeno, ‘agitador, condensadgr y embudos de
adieién se introducen agua (1800 g) ¥ 100 g de ﬁng hegp:!,a de
aorilato de butilo (840 g), estireno (562 g) y 48 g de lea

disolucibn de surfactante de la Etape A. Ie polimerizacibn

. '\\'
se inicia a 582C por adioién al reactor de un sistema ini-

. ciador compuesto por hidroperbxido de fero-butilo (046 8)y

sulfato ambnico 'ferroso (10 ml de disolucibén al 0,14) ¥
sulfoxilato formaldehidico s6dico (0,6 de Formopon), Cusndo
he empegzado la polimerizacifn, como 1o indica una exotermia
de sproximademente 520, se afiade gradualmente, en un perifocdo -
de tres horas; el resto de la mezcla monomérica que contiene '
ehora hidroperéxido de texc-butile (4 ml) y une adicién de -
48 g de disolucién de surfactante. Simulténeemente se afiade
una disolucién de Formopon (3,0 g) en azua (1.00 nl )_" Tge ‘fo_i'-f
ma un 1étex estable al 39,54 de 561idos con wn bemafio de pa:l.\-
t{cula de unas 0;12 mioras, ILa oomposicién es de 604 de .aori-

‘lato de butilo, 37,5% de estireno y 2y5; de oloruro de di~

metilestearil-4~vinilbencilamonio, = = = = = = = = = = ---

Ejemplo 2 - ILétex de acrilato de etilo (60%), estiveno
TEEEEEEES (374) ¥ cloruro de dimetilestearilmi-vinilbene
cilamonio (3¢)

’ De une manera similar a la descrita en el Ejemplo 1

se prepera un polimero estable en létex al 39,5% de sélidos

substituyendo el acrilato de butilo del Ejemplo 1 por acri-

~ lato de etilo y sigulendo el proceso descrito en aquél, Ie

preparacién libre de goma, con una composicién de 60% de acri

lato de etilo, :37% de estireno y 3% de cloruro de dimetil-
‘' egtearil-4-vinilbencilamonio, tiene un famafio de particula
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Ejemplo 3 =~ ILftex de acetato de vinilo (97,5%) y oloruro de
dimetilestearil=4~vinilbencilamonio

Se prepara un litex oatibnico estable por intro-
duecoiln, en un periodo de 3,5 horas, de una disolucién de
acetato de vinilo (681 g) y de hidroperéxido de terc~butilo
(2,6 ml), en un reactor adecuado gque contiene agua (649 8):_
disolucién de cloruro de estearildimetil-4-vinilbencilamo-

nio (153,0 g) y el sistema de iniclacién compuesto por hi=- .

droperéxide de terc-butilo (10,6 g), sulfato aménico ferro-
80 (10 ml, 0,1%) y sulfoxilato formsldehidico sbdico (0,6
g)s Durente el periodo de adicién se afiade tembién lentemen—
te una disolucién que contieﬁe wna cantidad adicional de
sulfoxilato formaldehidico sédico (1;5 g)vy'olgruro de es-
tearildimst11-4—vin11benoilamonio (4645 g)s Al final del
periodo -de reaccién el contenido de sélidos es de 39,%%. Ia
‘composicidén del producto final es de 97,5% de acetato de vie
nilo ¥y de 2454 de cloruro de dimetilestéar11-4-vinilbencila-

NON10y = ™ = v @ = =™ 0w rv ™™™ EEmmE .-

Bjemplo 4 = IAtex'de acetato de vinilo (60%), acrilato de
S EREE=  etilo (37,54) y oloruro de dimetilestesrileje

~vinilbencilamonio (2,5%)

En un matraz que contiene agua (649 g) y'50 g de
una mezola de acrilato de etilo (261 g), acetato de vinilo
(420 g) y s disolucién de oloruro de dimetilestearil-i-
=vinilbencilamonio (153 g) se ptroduce un sistema iniciador
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idéntidq al utillzado en el Ejemplv”f;’DeSPuéé ﬁé"qne ga
cesado la exotermia, se afinde graduslmente la mezola res-
tante de monémeros en un perfodo de tres horas al tiempo que
se mantiene la températura de reaccién a 60-6520. El oonteni:
do de sélidos del létex blanco azulado es de 37,87. La com-
posicién es de 60% de acetato de vinilo, de 37,54 de acrile-
to de etilo y de 2,54 de cloruro dé dimbtilestearil—4—viniL-5;_

Ejemplo 5 = Litex de acrilato de butilo (40%), metacrilato -

EEEn=Rsss de metilo (57,5%4) ¥ oloruro de dimetilestesrile
~4=yinilbencilamonio

En un matraz que conbiene agua (900 g8) ¥y 50 g de
una mezela de acrilato de butilo (280 g), metacrilato de
metilo (406 g) y disolucién de cloruro de dimstilestearil—
~4~vinilbencilamonio (24 g) se introduce un sistema inicia—
dor idéntioo al utillizado en el Ejemplo 1ﬂ Después de que
ha cesado la exotermlia, se afiade gradualmente la mezcla res-
tante de mondmeros durante un periodo de tres horas al tiempo
que se mantiene la temperatura de reaccidén a 602-6520. EL
contenido de sélidos del 1létex blanco azulado es de 40%. ILa
composloddn es de 40% de acrilato de butilo, de 57,5% de me=
tacrilato de métilo y de 2,54 de cloruro de dimetilestearil-

Ejemplo 6 = (Cloruro de dimetll=lsurile4-vinilbenocilemonio
BERSSESSS® ¥ cloruro de dimetilmiristile4~vinilbenoilamonio

Se prepara uwn agente cuaternsrio de activided su-
perficial oomo se ha desérito en la Btapa A del Ejemplo 1,

excepto gue los reactivos soh una mezcla de dimetileminas
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en n-C,, ¥ n=C,, (388 g; 1,61 mol), olpruro de 4~vinilbenoi-
1o (1,61 mol), metiléter de hidroquinona (2,4 g), yoduro po-
tésico (0,4 g) y agua (1200 g). Ia conversifén a la mezcla

de cloruro de dimetil-lauril=4~vinilbencilamonio y de cloru=-
ro de dimetilmiristil-4—vinilbenoilémonio es supefior al
95,5% segin se determina por titulacién. El oonténi&o de

sdlidos es de 3_'4-,'6%?“""'""'--i-----o——---—-

Ejemplos 7 & 16

- SEEEERETIRTI s SRR E A

De ﬁna menera similar a la descrita en el Ljemplo 1-
se prepararon otros polimerés. 281, substituyendo la dime-
tilestearilamine de la Etapa A del Ejemplo 1 por otras al=
quildimetilaminas adecusdas y siguiendo substancislmente el

proceso descrito en aquél, se obtuvieron otros haluros de

¢ vinilbenoilalquildimetilamonio que se hicieron reaccionar

con clertos monémeros para proporcionar los productos desea-
dos en l4tex que tenian las unidades de agente superfiocial=-
mente activo estabilizante en su esqueleto. Le siguiente
ecuaciln, considerada conjuntamente con la Tabla I, indica

los materiales monoméricos de partida, = = = = = « = w = = ~




CH, -
cnaucna@—-cnaaxlu"-n 01° + Honfmaro A + Monmero B—» Copolimaro
By
TABLA I
Eis Nonémero Mondmero
Ne .5 A B
7 mOgg  CHy=CHOL OH,;=CHOCCH
_ ﬂ
8  n0gHy= CHy=OCL, OH =CHE00 o8,
9 me0,Hpyy=  CHy=CHON - chiecH,
| o
10 neOygH,=  CHy~CHCHO CH,aCCw0CH g
1M1 B0y cnascug-ocan,j A
12 pe0,gHy - csaucn@-»oe . cnz-cnoﬁeBB
| ] e
rrrrr 13 a~c17H35~ cﬂzﬂu ~OC4H9 CH2 *OCKB
| 0 ‘
14 1G4 gl cnaucu&-qc235~ - CHwCH,,
0
) 0 CH
. 3
116 meOplyse cnzacnﬂocanﬂ cna-é ~0C 4 JHge

Y .
N\
.
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Ejemplo 17 = Mrestdﬁo

2 IR gt g S L

Se l1ncorporan émulsiones poliméricas en papel por
deposiclén sobre pulpa Kraft no blanqueada Chesapeake 500
CFS a pH 4,5, La bese en peso se mantiene a unas 150 lb/resma
(aprox, , ,76 kg/resma). Despuds de la formacién los papeles se
secan a 200eF (a2prox., 93eC) en el secador de tembor durante
un ciclo de 7,5 minutos. Las emulsiones se incorporan al 0,54
en pulpa, afiadiendo primero 0,1%, en pulpe, de un coadyuvan-
te oatiénico de sprestado (sélidos respecto a s6lidos en em-

Ejemplo 18 ~ Deposicidn en pila holandesa

Los polimeros de esta invencidn se depositan en una
plla Valley a un nivel de 30# en un material de sulfito de
resta de madera dura alfa no batlda, Lee deposiolones se rea
lizen a una consistenola del 1% y entonces se diluyen a una

consistencia del 0’2570. e B R N VI I

Ejemplo 19 -~ Repelenola del E&&E

WETEEN = ST ET

Se prepara un bafio de formulacién diluyendo 5 par-
tes de la emulsidn del Ejemplo 1 con agua y efiadiendo 0,5
partes de un fluocarbono (PC 824 - un f£luocarbono de 3M).
Ios 86lidos finales en el bafio 80N A6 3,5%, = = = = = = = =
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Se declorsn de nmagﬁ, ¥y propiedsd para Espafia,
sus territorios y plasas de soberanfa, les siguientes: = «

REIVINDICACIORES

1+~ Procodimiento para la preparacifn de un polie
mero en litex, caracterizado porgue comprende las operacioc-

TI0S GOT i o o v v o - o - e T W e e e e e b w A e W e

1) cargar un resctor con un medio acuvso ade~
cusdo para reslisar en el gismo una reac~
cidén de polimerizacién on wmlsidn, = - -

2) constituir un sistems momonmdrico capas de
propurcionar, con la subsiguiente polimeri
zacifn en emulailn, un polimero en litex,

3) introducir dicho sistema monomérico en el
reactor, simulidneamente, en su caps, con
un sistema catalisador, y smulsicnprlos en
8l medic aCuoBYy, = w e e wm = =w-o-

4) calentar el sistema wegin lo exija la natu

comprendiendo dicho sistema monocmérico (a) de 0,25 a 5 por
ciento en peso del peso total de monlmeroc de uma sal de vi~
nildbenciltrialquilanonio de la OPTUIRS = = = = w = = = = =
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o que # e hidrdgemo 0 alquilo (01-434) v g3 es w radical
alquilo, alcoxialouilo o alguiltionlquils de cadens recta,

ramificadin o cfclica, urefdo, hidroxialquilo inferiox, 2,3
spoxipropilo, slquilamine inferior o mono- o di-alouilamino
inferior alquilo infericr o hidroxialquilamino inferior al-
quilo inferior y/o uno o més mxadseros de la fSroulng = = -

/34
CH o
4 \35

en que B* en hidrdgeno, metilo o halo ¥ R’ em hidrégeno, ba
1o, alcanoiloxi inferior, formilo, fenilo, N-hidroxistilo,
tolilo, metoxietilo, alquile inferior 2,4-diaminc-s-triagi~
nilo o spoxi; siendo dicha sal de vinilbenciltrialgullanoe
nio sl dnico surfactante del ldtex, y efsctudndose, en gu
0aso, conhmtanetits dos o mis de las mencionadas oparacio-

m.ﬂﬂ-“'--“‘“------.--‘—ﬁ-mblb-



2.~ Procedimiento seglin la reivindicacién 1, carag
terizaio porque el sistema mmomdrico contiene 48 9,5 a
2,5% de 1a sal de vinilbenciltrialouilanonio. = « = « « «

le= Procedimiento segln la reivindicacitn § 6 2,
He CW@BMOQWK@ aswgmou*--n---—---—

4o~ Procedimiento segln cualquiera de lans reivine
dicaviones 1 a 3, carasterizado porque R' @8 slquilo (G,p~

Sew "PROCEDISIENTC PARA LA PHEPARACION OB UK POLL

Todo ello conforne se describe y reivindica en la
presente memoria que consin de dieciocho hojas, foliades y
mecanografiadas por una sola 4o sus caras.

BADRID, 3 OCT. 1974
Pefie e CUBELYL SUBOEL
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