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MENORÍA DESCRIPTIVA

Este invento se re fie re  a nuevos componentes de 

cata lizad o r para l a  polim erización y copolimerización de 

d e f in a s ,  a l  método dé prepararlos, a lo s  catalizadores ob­

tenidos de ésto s y a su. empleo en la  (co polim erización  de 

d e f in a s .

Mas concretamente e l  presente invento se re fiere  

a catalizadores que exhiben una elevada actividad en la  po­

lim erización de etileno  o a l fa - d e f in a s  o mezclas de e t i le -  

no con a l fa - d e f in a s  y/o con d id e f in a s  o multi d e f in a s .

La so lic itu d  de patente na- 446.441, depositada e l  

27 de marzo de 1.976, a nombre de la  p etic ion aria , describe 

sistem as c a ta l í t ic o s  aptos para pd im orizar d e f in a s ,  cons­

titu id o s  por la  combinación de mi compuesto metalorgánico 

de un metal de lo s  grupos I ,  I I  y I I I  de l a  Tabla Periódica 

y un complejo metálico que tiene la  fórmula general:

M M'X^Y.hE m 2m

en donde:

M = Mg, Mn y/o Ca$ 

m = un nómero variab le de 0,5 a 2;

H' = T i, V y/o Zrg 

X = C l, B r o J ;

Y = uno o mas átomos o grupos ig u a le s o d is t in to s  entre 

s i  elegidos entre átomos de halógeno, átomo de 

halógeno y contemporáneamente átomos de oxígeno,
O 0)! !t

-HR9, -0R, -SR, OC-R, -OS-R (R = un rad ica l¿ !f



. 3 =

hidrocarbárico, en p a rt ic u la r  un a lq u ilo , a r i lo , 

o io loalqu ilo  o ara lq u ilo ), anión acatilaceton ato , 

anión acetilaoetonato y contemporáneamente átomos 

de oxígeno; estando presentes dichos grupos o átomos 

5. en un námero t a l  que sa t is fa g a  la  valencia de M';

n = un námero variab le de 0,5 m a 20 m;

E = un compuesto donador de electrones elegido entre 

l a s  c la se s de compuestos sigu ien tes:

a) á ste re s  de ácidos oarboxílicos oxgánicos;

10. b) alcoholes;

c) á teres;

d) aiminas;

e) á ste re s de ácido carbónico;

f )  n itr ilo s?

g) á ste re s  de ácido fo sfó rico  y fosforoso y oxi- 

cloruro de fósforo .

l a  p etic ion aria  ha descubierto ahora, y este  es e l  

objeto del presente invento, que es posible u t i l iz a r ,  en lu­

g a r  de lo s complejos m etálicos antes c itad os, otros comple- 

20. jo s  m etálicos análogos que, en combinación con compuesto me- 

talorgánicos de lo s  grupos I ,  I I  y I I I  de la  Tabla Periódica 

proporcionan catalizadores para la  polimerización de d e f i ­

nas, exhibiendo una elevada actividad c a ta l í t ic a .

lo s  componentes c a ta lí t ic o s  de conformidad con e l 

25. presente invento son complejos de la  fórmula general;

MM'IY . nE

en donde



S= ^  i

M = Mh o Ca;

M' = T i, V o Kr;

T = oxigeno, anión CO^' o un par de grupos monovalentes 

elegidos entre

5*.

10.

15.

20.

25.

en donde R e s  un a lq u ilo , c ic lo a lq u ilo , a r ilo  o a lqu i- 

l a r i lo ,  comprendiendo todos esto s grupos de 1 a SO 

átomos de carbonos

Y = uno o más átomos igu ales o d istin to s  entre s i  

e legidos entre átomos de halógeno, átomos de

halógeno y contemporáneamente átomos de oxigeno,
0 0 !! . tt

-NR'2,-0R', -SR ',-0C-R ', -OS-R' (R* un rad ica l

0_

hidroearbáxico, en p a rt ic u la r  un alq u ilo , a r i lo , 

o io loalqu ilo  o a ra lq u ilo ), anión acetilacetonato , 

anión acetilacetonato y contemporáneamente átomos 

de oxigeno; estando presentes dichos grupos o átomos 

en námero t a l  que sa t is fa g a  la  valencia de M'; 

n = un námero variab le de 0,5 a 20;

E i= un compuesto donador de electrones elegido entre 

la s  c la se s  de compuestos sigu ien tes:

a) á ste re s de ácidos carboxilicos orgánicos;

b) alcoholes;

c) á te re s ;

d) aminas;

e) á ste re s  de ácido carbónico;



f )  n it r i lo s ,

g ) á ste re s de ácido fo sfórico  y fosforoso  y oxicloru.ro de 

fó sforo .

En e l  campo de la s  c la se s  antes c itad as de compues­

to s  donadores de electrones se han obtenido resaltados p a r t i­

cularmente in teresan tes con á ste re s  a lq u ílico s de ácidos a l i -  

fá t ic o s  o aromáticos en donde e l  alquilo  contiene de 1 a 8 

átomos de carbono; á teres ROR' en donde R y R' igu ales o 

d istin to s  entre s i ,  pueden ser  a lq u ilo s con 1 a 8 átomos de 

carbono o a r i lo s ; n it r i lo s  aromáticos; á ste re s  a lq u ilico s 

de ácido fo sfórico  o fosforoso  en donde e l  a lqu ilo  contenga 

de 1 a 8 átomos de carbono.

Los compuestos t íp ic o s  de la s  c la se s  antes c i t a ­

das que proporcionan los mejores resultados con respecto a 

la  actividad de lo s catalizadores de á sto s obtenidos son 

lo s sigu ien tes:

acetato de e t i lo ,  benzoato de e t i lo ,  metanol, etanol, á te r  

e t í l ic o ,  tetrahidrofurano, p ir id in a , etilen-carbonato, ben- 

zo n itr ilo , oxicloruro de fó sforo .

Los complejos antes c itad os pueden prepararse ha­

ciendo reaccionar cantidades equimolares de compuesto MT 

y M'Y, a una temperatura comprendida entre la  temperatura 

del ambiente y 1503C, en p articu lares d isolventes 33 que 

actúan como compuestos donadores de electrones y se a íslan  

mediante c r is ta liz a c ió n  en dicho disolvente o mediante eva­

poración de dicho disolvente o mediante precip itación  con 

un disolvente en donde son in so lub les lo s complejos.

Cuando e l  compuesto MC o compuesto M'Y sea poco 

soluble en e l  disolvente 33, es aconsejable lle v a r  a cabo



l a  reacción antes citada en otro disolvente donador de e lec­

trones E' apropiado, con e l f in  de obtener e l  complejo 

NH'TY.nE' que, después del aislam iento, se t r a ta  a una tempe­

ratu ra  comprendida entre la. temperatura del ambiente y 150° C 

5* con un exceso de disolvente E que separa e l  disolvente E ' .

Para efootuar e s ta  separación también es posible adicionar un 

exceso do disolvente E a l a  solución dol complejo MM'TY.nE' 

en e l  disolvente E '.

También es posible hacer reaccionar lo s  compuestos 

10. MT y M'Y en una relación  molar d is t in ta  de 1 :1  y obtener to ­

davía componentes c a ta lít ic o s  dotados de buena actividad: 

en esto  caso, mediante c r is ta liz a c ió n  o evaporación del d i­

solvente o mediante precip itación  con un disolvente apropia­

do se a i s l a  una mezcla que e s tá  con stitu ida por e l  oomplejo 

15- deseado (o e l  oomplejo conteniendo e l  disolvente E ')  y por 

un compiojo constituido por e l  oompuesto MT o e l  compuesto 

M'Y y e l  disolvente E (o e l  disolvento E ') .

Entre lo s  compuestos de Ti, V o Zr t it ile s  para pre­

parar lo s  complejos antes descritos pueden c ita rse  lo s s i -  

20. guiantes: TiCl'^, TiCl^, TiOCl^, TiBr^, TiJ^, Cl^TiOOH ,̂ 

ClgTiíOC^Hp^, Ti(OC^Hp)^, Cl^TiN(CgI^)g, Ol^TiOCOCgH ,̂ 

Cl^TiSCgH^, C l^-Ti-acetilacetonato, Cl^TiOSOgCgH^,

Cl^TiOgH^, VCly VCl^, VOCl ,̂ ClgVOC^, V(OO^Hg) ,̂ ClV(aoe- 

tilaoetonato )g! ClgVOCOCgH ,̂ VO-aootilacetonato, ZrCl^,

2 5 .. Cl^ZrOC^IIg.

A continuación se exponen algunos ejemplos de com­

p le jo s m etálicos comprendidos en l a  fórmula general ante­

riormente expuesta*
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MgTi0C1 .̂2CHgC00CgH^

MgTiOCÍ^. 40Ĥ COOCgĤ

M gTiOCl^C^OH 

MgTiCl^OI-1.2CH^C00CgH^

5. MgTi (OCg^ )g (OCĤ  )01^. CĤ COOOgHp

MgTiCl^(OCpH^)p. CĤ COOCpĤ

MgTiOCl^.2 (n-C^Hy)gO 

^TiOCl'^'.5POCl^.

Los compuestos metalorgánicos particularmente apro- 

10. piados para l a  preparación de lo s  catalizadores segdn esto  

invento son, por ejemplo;

Al(CgH^)^, Al(C2H^)gCl, Al(i-O^Hg)^, Al(i-O^Hg)gCl, 

n g fO g H ^ C ly  Al(CgH^)gH, Al(i-C^Hg)gH, Al(CgHp)gBr,

(CgH  ̂̂ Al-O-Al(CgH^)g, (CgH^)gAl-N-Al(CgH^)g,

.  ÓgH,
" . . . 

(CgH^Al-O-g-M lfCgH^g, HAl(i-C^Hg) , li-i-C^Hg,

Zn(O^Hg)g. O

La relación  molar entro e l  compuesto m etalorgáni- 

co y o l complejo que contiene Ti, V o Zr no es c r it io a  y on
2 0 .

e l  oaso de l a  (co)polimerizaoión do etileno y a lfa -d e f in a s  

e s tá  oomprendida, de preferencia, entre 10 y 100.

lo s catalizadores de conformidad oon este  invento 

se u tiliza n  on l a  (co)polimerizaoión do d e f in a s ,  on p a r t i­

cu lar de e tilen o , propilono, tutono- 1 .y 4-motilpenteno-1,
25.

segdn .tronicas convencionales, o sea  en fa se  liq u id a , en pre­

sencia o ausencia de un', disolvente in erte , o on fa se  gaseo- 

sa? En oalidad do disolvente inerte puede u t i l iz a r se  venta­

josamente un hidrocarburo a lifá t ic o  o c ic lo a lifá tio o  00mo,



por ejemplo, hexano, heptauo, ciclo  hexano.

La temperatura de l a  (co )polimarización puede e s­

ta r  comprendida entre -80- y 20(^0, de preferencia entre 50° 

y 100-C, operando a l a  presión atm osférica o "bajo presión. 

33urante l a  (oo)polimerización se regu la e l  peso molecular 

segdn métodos conocidos, operando, por ejemplo, en presencia 

do haluros do alqu ilo , compuestos motalorgánicos de Zn o Od, 

o hidrógeno.

Los ejemplos sigu ien tes se ofrecen para i lu s t r a r  

mejor e l  presente invento in d u str ia l, s in  que impliquen l i ­

mitación del mismo.

EJEMPLO 1.

So suspendieron 2,02 g (50,1 m.moles) de JM̂O, en 

atmósfera do nitrógeno, en 160 cc do acetato de e tilo  anhi­

dro .

Se in stila ro n  5,57 oc (50,1 m.moles) de TiCl^ y 

se  hizo reaccionar e l  conjunto durante 3 horas a  40-C; de 

os te modo so obtuvo una solución am arilla .

So a is ló  e l  producto roaooional mediante evapora­

ción del disolvente y e l  polvo amarillo resu ltan te exhibió 

con e l a n á lis is ,  una composición correspondiente a  l a  fórmu­

l a  MgTi0C1^.2CH^C00CgH^.

En l a  ta b la  se expone l a  prueba do polimerización 

do etilono llevad a  a oabo utilizando este  complejo en o a li-  

dad do oomponente ca ta lít ic o  (Prueba I ) .

EJEMPLO 2.

So disolvieron  1,75 g (11,3 m.moles) de TiCl^HR, 

en atmósfera do nitrógeno, en 250 cc de acetato de e tilo  

anhidro a  60-0.



Se adicionó sucesivamente 0,46 g (11,3 m.moles) 

de MgO. Se hizo reaccionar a  60-C durante 20 horas, obtonión- 

doso do este  modo una solución negra, que luogo so evaporó 

h asta  sequedad.

El polvo negro resu ltan te roveló, con e l  a n á lis is ,  

una composición correspondiente a l a  fórmula MgTi0C1^.40H^- 

-0000-H-.

En l a  Tabla se expone l a  prueba de polimerización 

de etileno llevada a cabo utilizando este  complejo en o a l i-  

dad do oomponente c a ta lít ic o  (Prueba I I ) .

EJEMPLO 3.

So disolvieron 1,85 g (12 m.moles) de TiCl^, en 

atmósfera do nitrógeno, en 180 oc do alcohol e t í l ic o  anhidro 

a 60^0. A continuación, se le  adicionaron 0,484 g (12 m.mo­

le s )  de MgO. So hizo roaocionar a 60-0 durante 8 horas, ob- 

tenióndoso do este  modo una solución parda y un polvo, en 

suspensión, también do color pardo;.

So evaporó e s ta  suspensión hasta sequedad y e l  pol­

vo pardo resu ltan te reveló, oon e l  a n á lis is  una composición 

correspondiente a l a  fórmula MgTiOC1 .̂5CgH^OH.

En l a  Tabla se  expone l a  prueba de polimerización 

de etileno llevada a cabo utilizando esto  complejo en o a li-  

dad do oomponente c a ta lít ic o  (Pruoba I I I ) .

EJEMPLO 4.

Se d iso lv ió  parcialmente 1,88 g (24,4 m.moles) 

de HO-Mg-Cl, on atmósfera de nitrógeno, en 160 ce de aceta­

to de e tilo  anhidro a 60^0.

So in stilaro n  2,68 00 (24,4 m.moles) do TiCl^ y
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se hizo reaccionar e l conjunto durante 3 horas y 30 minutos: 

luego se evaporé h asta  sequedad l a  solución de oolor amari­

l lo  re su ltan te .

So obtuvo un polvo amarillo que, con e l a n á lis is ,

5. exhibid una composición correspondiente a  l a  fórmula

MgTiCl^OH.2CH^C00CgH .̂

En l a  Tabla se expone l a  prueba de polimerización 

de etilono llovada a oabo utilizando este  oomplejo en o a li-  

dad de componente ca ta lít ic o  (Prueba IV).

10. EJEMPLO 5.

Se suspendieran 1,68 g (14,7 m.moles) de ^(OCgH^g 

en atmósfera de nitrógeno, en 100 oc de acetato de e t ilo  

anhidro a 60^0.

A e s ta  solución se in s t i ló  una solución de 2,73 g 

15. (14,7 m.moles) de Cl^TiOCH  ̂ en 50 cc de acetato de e t i lo .

So hizo reaccionar durante 4 horas a  60-C, obtenióndose do 

este  modo una solución incolora.

So a is ló  e l producto reacciona! mediante evapora­

ción del disolvente y e l polvo blanoo resu ltan te revoló, con 

20. e l  a n á lis is ,  una composición correspondiente a  l a  fórmula 

MgTi (0 C-H-) „ (0 CH J  01T. OHCO OC.IL.

En l a  Tabla se expone l a  prueba de polimerización 

de etlleno llevad a a cabo utilizando este  complejo en c a l i ­

dad de componente c a ta lítico  (Prueba V).

25. EJEMPLO 6*.

Se suspendieron 3,6 g (33 m.moles) de ^(OCgH^g,

en atmósfera do nitrógeno, en 200 oc de acetato de o tilo

anhidro a 60^0, y se in stila ro n  3 ,6  cc (33 m.moles) de

T iC l,.4
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Se hizo reaccionar a 60SC durante 4 horas, obte­

niéndose de este  modo una solución de co lor pardo claro.

Se a is ló  e l  producto reaccional mediante l a  evapo­

ración del disolvente y e l  polvo pardo resu ltan te , exhibió, 

5. con e l  a n á l is is ,  una composición correspondiente a la  fórmu­

la

En l a  Tabla se expone la  prueba de polimerización 

de etilen o  llevada a cabo utilizando este  complejo en c a l i ­

dad de componente c a ta lí t ic o  (Prueba V I).

10. EJEMPLO.

Se adicionaron 0,5 g del complejo MgTiOC1^.4CH^- 

-COOCgĤ  (preparado segán e l  ejemplo 2) a 20 oc de é te r  

d i-propilico  anhidro; se hizo reaccionar e l  conjunto a 60SC 

durante 8 horas y de este  modo se obtuvo una solución negra.

15, La reacción de reemplazo se terminó evaporando

CHgCOOCgHfp aislándose luego e l  producto resultante mediante 

l a  evaporación del é te r  d i-prop ílico .

De este modo se obtuvo un polvo negro que, con e l 

a n á lis is ,  reveló una composición correspondiente a la  fórmu-

20. la, % Ti OC l y  2 (n*C ) gO.

En la  Tabla se expone l a  prueba de polimerización 

de etileno  llevada a cabo utilizando este complejo en c a l i ­

dad de componente c a ta lí t ic o  (Prueba V II).

EJEMPLO 8.

25. Se adicionó 1 ,2  g  del complejo N^TiOCly 4CH^C00CgH^

(preparado segán e l  ejemplo 2) a 30 co de oxicloruro de fó s ­

foro , se hizo reaccionar e l  conjunto a 603C durante 8 horas, 

obteniéndose a s í  una solución vordo.

La reacción de reemplazo so terminó evaporando e l
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5

10.

15.

20*

25.

CHgCOOCgĤ  y o l producto se a is ló  sucesivamente mediante evar- 

porazian del oxicloruro de fo sfo ro .

Se obtuvo un polvo pardo claro que, oon e l a n á lis is  

reveló una composición correspondiente a l a  fórmula MgTiOCl^. 

5P0Cly

La prueba do polimerización de etileno llevada a 

cabo utilizando este  complejo en calidad do componente cata­

l í t ic o  so expone en l a  Tabla (Prueba V III).

Polimerización de etileno

En una autoclave de acero inoxidable, con 3 l i t r o s  

de capacidad, equipada con agitador de ancla y calentada a 

l a  temperatura deseada se introdujo una cantidad apropiada 

do lo s  complejos c a ta lít ic o s  preparados en lo s  ejemplos pre­

cedentes y 1000 cc de n-heptano desulfurado, anhidro y desai­

reado, junto oon l o  2 oc de Al(i-C^Hg)^, en atmósfera de

nitrógeno. So adicionó hidrógeno y etileno a  l a  presión par­

c ia l  p re fijad a  y se mantuvo constante l a  presión to ta l  du­

rante toda l a  polimerización mediante l a  continua alimenta­

ción de e tile n o .

Dospuós do 4 horas do reacción se interrumpió l a  

polimerización, se f i l t r ó  y se seoó e l  polímero resu ltan te .

La viscosidad inherente del polímero se de­

terminó en totrahidicnaftalono a 135^0, utilizando concentra­

ciones do 0,25 g de polímero en 100 oc do disolvente; e l  ren­

dimiento se expresa en gramos de polímero obtenido por gramo 

de Ti.

Las condiciones oporativas y lo s resultados de la s  

d is t in ta s  pruebas so exponen en l a  Tabla sigu ien te .
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TABLA

Pru.e
ha*"

LI

I I I

IV

V

VI

VII

VIII

Complejo c a t a l í t i c o

Tipo Mg

MgTlOCl^. aSH^COOCg.r- 26

MgTiOC1 .̂4CH^COOCg.

R^TiOCl .̂pCgH^OH

MgTiCl OH. 23H - 
5 3

-COOCgĤ  -

]S%Ti( 0 0 ^ ) 2 ( 0 0 ^ ) .  

-Cl .̂CH^COOCgH^

Í̂ TiC 1̂  (OC ̂  ) g. 
.CH^COOC^

!%TiOci^. am^cHg-

^CHgOCH^HgCH^

^Ti0C1^.5P0Cl^

50

47

17

50

54

47

49

%Ti

Al
si**
q"&
lo

A l(i-

11, 4
1 3 ,2

10,9 

11,C5

11,80 1 cc

12,16 2 cc

11,9

5,50

2 cc

1 cc

1 cc

2 cc

2 cc

2 cc

Polimerización

E ti
leño
Atm

10

10

10

10

10

10

10

10

Hi-
drÓ
g e ­
n o .
Atm.

3

3

Tem 
p era 
ta ra  
se

85

100

95

85

100

85

100

95

Tiem
P° ̂  
req . h.

4.

4

Polím ero

Pro
du.c
to*"
g

270

420

280

320

240

310

170

210

.%¿nd l/g
Rendí 
mien­
to  g 
de po* 
lime- 
ro/de 
T i'

1,82

2,10

1,95

2,05

2,13

2,63

1,90

2,05

91000

63500

55000

170000.

40000

47500

30000

77000

¡
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5.

10.

15.

20.

25

REIVINDICACIONES PRACTICA ESPAÑOLA.

D escrito e l  objeto del presente invento, se decla­

ran nuevas y de propia invención la s  sigu ien tes reiv in dica­

ciones, con prioridad de la  so lic itu d  it a l ia n a  ns 25588 A/75 

de focha 21 de Ju lio  de 1975.

1. Mejoras en e l  objeto de la  patente prin cipal 

na 446.441; por "Procedimiento para preparar componente^ de 

catalizadores d t i le s  para polim erizar d e f in a s " ,  cuyas me­

jo ras comprenden l a  preparación de componentes de c a ta liz a ­

dor segán l a  fórmula general dada en l a  patente prin cipal, 

con estructura

MM'TY.hE

en donde

M = 3%, Mh o Ca;

M' s  T i, V o Zr?

SC a oxígeno, anión CO "̂ o un par de grupos monovalentes 

elegidos entre

en donde R es un a lq u ilo , c ic lo a lq u ilo , a r ilo  o a lq u i­

la n d o , comprendiendo todos estos grupos de 1 a 20 

átomos de carbono;

Y = uno o mas átomos ig u a le s o d istin to s  entre s i  

e legidos entre átomos de halógeno, átomos de 

halógeno y contemporáneamente átomos de oxigeno,
0 0H !)

-NR'g,-OR', -SR ',-0C-R ', -OS-R' (R' = un rad ica l

0
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hid roe a g á r ic o ,  on p a r t ic u la r  un a lq u ilo , a r i lo , 

c ic lo a lq u ilo  o a ra lq u ilo ), anión acotilaceton ato , 

anión acetilacetonato y contemporáneamente átomos 

de oxigeno; estando presentes dichos grupos o átomos 

5, en námero t a l  que sa t is fa g a  la  valencia de M';

n = un námero variab le de 0,5 a 20;

B = un compuesto donador de electrones elegido entre;

a) á ste re s de ácidos orgánicos oarboxílicos;

b) alcoholes;

10. c) á te r s s ;

d) aminas;

e) á ste re s de ácido carbónico;

f )  n it r i lo s ;

g) á ste re s de ácido fo sfórico  y fósforoso  y oxicloruro de

15. fó sforo ,
/

caracterizadas porque e l  compuesto MT se hace reaccionar, a 

una temperatura comprendida entro la  temperatura, d e l ambien­

te  y 1509C, con e l  compuesto N'Y en e l  disolvente donador 

de electrones B seleccionado, y se a í s la  e l  complejo resu l- 

20. tanto de dicho disolvente mediante c r is ta liz a c ió n  en e l  mis­

mo disolvente o mediante evaporación de dicho disolvente o 

mediante precip itación  con un disolvente en donde sean inso­

lu b les lo s complejos.

2. Mejoras, de conformidad con la  reivindicación 

25, 1, caracterizadas porque en su realización  e l compuesto MT

se hace reaccionar, a una temperatura comprendida entre la  

temperatura del ambiente y 1509C, con e l  compuesto M'Y en 

un disolvente donador do electrones E' apropiado en donde



son solubles ambos reactivos y so adiciona, subsiguientemente, 

un exceso del disolvente donador de electrones E seleccionado 

a l complejo aislado MM'TY.nE* o a l a  solución del oomplejo 

MM'TY.nE' en e l  disolvente E '.

5* 3.*- Mejoras, do conformidad oon l a  reivindicación

1 o 2, caracterizadas en que lo s reactivos MT y M'Y se u t i­

liz an  en una relación  molar 3¡sy%'Y igu al a  1 :1 .

4 . -* Mejoras, de conformidad oon l a  reivindicación

1 ó 2, caracterizadas, en una variante de su  realización  por-* 

10. que lo s  reactivos MT y M'Y se u tiliz a n  en una relación  

MT/M'Y diferente do 1 ;1 .

5 . -  Rbjoras en e l  objoto de l a  patente principal n& 

446.441, por "Procedimiento para preparar componentes de ca­

ta lizad ores ú t i le s  para polim erizar d e f in a s .

15. Según se describe y re iv in d ica  en l a  presente memo­

r ia  d escrip tiv a  que consta do 16 páginas fo liad a s y e so rita s  

a máquina por una so la  de sus caras.
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