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” ííROCEDIIüIBN‘10 BE SREPARACIQH BE HUEVAS CGME0SICIOHES BE BE— 

TUR, COÍOLÜERO BÉ ETILEIO-ESTSR VUTIIICO X EVEB3KJAL0EHTE —  

AZOIRE”.

La presenta invención ile sa  por objeto un. procedí— 

5,  miento de preparación de nuevas mezclas de botón, co polímero 

de e tilen o -éster vlnELico y eventualmente azufre*

Las méselas de betún y copollmero de etilen o -éster 

v ln llico  son productos conocidos y apreciados por sus propie­

dades mejoradas con relación a l betún solo* Ro obstante, pre- 

to , sentón para algunas de sus aplicaciones en Xa industria de la  

estanqueidad* propiedades notoriamente insu ficientes* Sfe pre­

tende principalmente,  para su empleo en c ierta s condiciones — 

clim áticas, mejorar su estabilidad a l ca lor y su envejecimioia 

to en e l agua y en e l a ire* Se pretende también mejorar su i»  

15 .  der de aglutinación para la  aplicación a lo s trabajos en ca­

rreteras y autopistas a s i con©, de manera general, lim itar —  

sus inconvenientes provenientes de una baja adhesividad y de 

una baja resisten cia  a la  fisuración*

Be o tra  parte es conocida por la  patente britán ica 

20* na 1 *198*880 la  reticu lación  do lo s co polímeros de etilo n o - 

éster v in íllco  por un alcohólate metálico presente a razón — 

del 0,5 a l 5$* %  también conocido por la s  patentes america­

nas nfi 2*396.209 y  2*405*983 e l  tratamiento de los eopolíme— 

res de otilen©—éster v ln llico  hidroliaafios por un aldehido o 

25* una cotona en presencia de un catalizador ácido* Por último, 

la  patente de la  República Democrática Alemana n« 91*895 di­

vulga la  reticu lación  de mezclas de betún y copo limero de e ti 

len o-éster v ln llico  por medio de 0,2 a V5$ en peso de alcohola 

to alcalino a una temperatura de 150 a 250eC, Tal procedimien 

30* to no proporciona más que productos de mediocre resisten cia  a



la  flauraeión y que convienen por lo  tanto mal para un uso in  

d u stria l.
la  invención peralte la  obtención de nuevos mea** ** 

olas a base de betón y copolímero de o tilen o-áster de v ln ilo  

5* que presentan» con relación a lo s productos análogos conoci­

do», ana estabilidad a l envejecimiento y osa resisten cia  a  -  

la  fisuracidn mejoradas*
Una primera categoría de productos que se pue.de — 

obtener según la  invención está  constituida por mezclas que -  

to» comprenden como máximo 95$ en peso de betón y por lo  menos 5$ 

en peso de un copollmero de etllen o-éoter v in ílico  parcieloen 

te  roticulado por medio do puentes -CW2-0-*  ~0~B-0-  o -O-CUR*— 

0—*
EOr betón se entiende lo s  productos provenientes — 

15* de la  destilación de aceitón de petróleo o extraíaos de c ie r ­

to s esquistos y definidos por un coeficiente de penetración -  

(medido según la  norma ASffll 5 5-52)* Bor copollmero de e t l le -  

no-áster v ia llico  se entiende lo» copolímeros que comprenden 

un áster v ia llico  que tiene de 3 a  12 átomos de carbono a r a -  

20* zón del 5 a l 70$ en peso. Un áster preferido es e l acetato de 

v in ilo » la  tasa  de reticu lación puede se r medida extrayendo -  

la  mésela aegón la  invención en heptano hirviendo o en Benceno* 

pera obtener una reproductlbilidad sa tisfa cto ria  se operará — 

preferentemente con una concentración in ferio r a 20 gr/i* En 

25* lo» productos según la  invención la  tasa de reticu lación evo­

luciona dentro de una gama muy amplia que puede alcanzar e In 

cI ubo rebasar e l 90$*
En lo s  puentes de tipo -0*52-0—» K designa un metal 

de valencia superior o igual a 2 perteneciente a lo s grupos -  

30* I I *  I I I *  IV o V de la  lab ia  periódica de lo s elemento» aegón



Ferry *s Chemical Engineers' Hsn&boolc (1963} y este se ta l será 

elegido coa preferencia entre e l magnesio, e l ca lc io , e l cinc,

’ e l  aluminio, e l gormanio, e l catado, e l circonio, e l hafhio, 

e l  antimonio, e l tán talo , e l tita n io , e l to rio , y e l uranio*

5 . En lo© puente© -O-B-O-, B designa e l átomo de toro

y en loo puentes -O-CHR’—O-, fi y  R* designan bien sea e l h i­

drógeno o bien un radical a lifá tie o  o aromático,

a i lo s  productos obtenidos segón la  invención, so­

lamente pueden co ex istir  entre s í  los puentes del tipo -0 -B -0 - 

10 . y 0-CBR*-G~, y lo s mismos no pueden co e x is tir , por separado o 

juntamente, con los puentes do tipo -G-2I-Q* Estos áltim oa, s i  

bien resisten  correctamente e l calor seco, son muy frá g iles  a 

la  humedad donde son hidroliaadoa fácilm ente} esta  os la  ra­

zón por la  que lo s productos de la  invención que no compren— 

15* don más que puentes de tipo - 0-S -0-  no son utilizados frecaen 

tómente más que eom  productos intermedios en e l procedimien­

to descrito a continuación*

EL procedimiento de la  invención para la  obtención 

de productos aegón la  invención que comprenden un copolímero 

20.  de o tilen o-áster v in ílico  reticulaclo por medio de puentes —  

- 0-U-0— qo caracteriza porque se hace reaccionar a una tempe­

ratura de 150 a  220ec una mezcla que comprende a lo  sumo 3%  

en peso de betón y por lo  menos 5$ en peso de- un copolímero -  

de etilen o -ó ster v in ílico  coa un alcoholato metálico M(0RM)a  

25* presente a razón de 0,2 a  ‘1,5$ en peso con relación a la  mez­

cla*
Dentro de esta  definición, betón, copolímero de —  

etilen o -éster v in ílico  y 21 tienen lo s significados enunciados 

má3 arriba; SM designa un radical alquilo que tiene de 1 a 

30.  12 átomo© de carbono y n designa la  valencia del metal 1 *

— 3 —
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El procedimiento do la  invención para la  obtención

de productos según la  invención que comprenden un copolísero

de etilen o-óstor v in ílico  reticulado por medio de puentes -  -

-ü-B-O-está caracterizado porque se hace reaccionar# a una

5* temperatura do 170 a 220ec> a lo s  productos obtenidos por e l

procedimiento precedente con e l ácido bórico introducido en —

una relación molar .s £ l_  de 1 a 10  ̂ Aunque la  fórmula to
M(0H*» )tt

mada en consideración en «a cálculo de esta  relación molar — 

sea B^BOy se designa aquí por ácido bórico tanto a l ácido me 

10* tabórico HB02 como e l ácido ortobórlco se sabe además

que por encima de 16oec# es decir en la s  condiciones del pro­

cedimiento# estos dos ácidos están en equilibrio debido a la  

deahi ¿tratación de la  forma orto*
BOL procedimiento de la  invención para la  obtención 

15* de productos según la  invención que comprenden un copolímero 

de etilen o-áoter v in ílico  reticulado por medio de puentes -  -  

"-0-0RR**-G— está caracterizado porque se hace reaccionar# a — 

una temperatura de 150 a 220»C* a lo s  productos obtenidos por

&  procedimiento precedente con un compuesto earbonilado -  -
no*qo )|0  ̂ a

20* RR*C0 presento en una relación molar
Este compuesto puede ser introducido directamente en e l medio

ta l  como puede provenir de la  reacción entro de una parte# e l

¿oído bórico y e l ácido restante en e l meólo a l fin a l del tra

tamiento precedente y de otra parte* un torcer compuesto* Bsr

25* ejemplo# se puede introducir en e l medio hexametilontotramina

que producirá formaldebido según la  reacción:

(1 ) 3(0íI2)6H4 + 4 Hj BOj  + 18H20 —  18GH20+ 4

Sin re strin g ir e l  alcance do la  invención por una -

teo ría  explicativa particu lar, parece probable que la  forma—

30* eióa de lo s  productos según la  invención que comprenden un co
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polímero de etileno-aeetato de v in ilo  retlculado por medio de 

puentes -o -i-o - o -0-B-G - se efectúa por la  sucesión de la s  -  

reaccionas que se lia representado a continuación para un me—
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Alternativamente la  forjación  dé le s  puentes -O-E-O- pondría

se r debida a la  reacción de la  forma h i d r o l i z a d a ' C H g
OS

sobre un áster ortobdiieo proveniente de una reacción;

(4 b is) MCOR» *)^ *  B(OH)3 -  -  B (QR" + S(OS)3.

5« la  formación do lo3 productos según la  invención que compren­

den tai copolímero de etilen o-éster v in ílico  retieulado por me 

dio de puentes -CH3ER*-0- sigue a la  reacción de h id ró lisis  —

representada por la  ecuación (3) y podría ser representada 

por la  ecuación siguientes

10- (5) 2V .

OH

2'CE2 -  CH -  CIÎ  + BR*CO

H2° +

ch2 -  ch -  eii2

0
1
CRR»

15.

20.

25»

?
CH -  GH«

2\
Siendo a sí concurrentes la s  reacciones (4) y (5) en la s  con­

diciones del procedimiento de la  invención» los productos se­

gún la  invención pueden comprender co poli rae roa de etilen o -és- 

te r  v in ílico  rotioulados por medio simultáneamente de puentes 

-O-B-G- y de puentes -O-CRS’-O—• loa productos que poseen — 

puentes -O-CRR* - 0 -  tienen, una resisten cia  a la  fisuración su­

perior a la  de lo s productos que comprenden copolímeroa de — 

etilen o -éster v in ílico  reticuLados solamente por puentes — —

-0 -B -0 -.

Aunque lo s diferentes procedimientos de la  invención 

estén sometidos cada uno a parámetros particulares» tienen — 

en común e l hedió de que la  obtención de productos con pro pie 

30.  dades interesantes depende de la  e fica cia  de la  agitación a —



lo  largo do todo e l deaarrpllo de la s  operaciones* Principal­

mente* es esencial quo e l medio sea homogéneo en todo momento 

o incluso durante la  adición, de loo reactivos* Bota es la  ra­

zón por la  que la  temperatura debe sor siempre superior e l — 

5* punto de fusión del copolímero de etilon o-éatsr v in ílieo  y* -  

en e l procedimiento que permite la  reticulación por puentes — 

- 0-B-0- ,  debe ser superior a l punto de fusión del ácido o rto - 

bórico (16920)* Es de destacar que la  mejora de la  resisten cia  

a la  fisuraelón ea tonto mayor cuanto más elevado sea e l con- 

10* tenido en betón de la s  mezclas» lo  que traduce la  influencia 

f ís ic a  de la  presencia dol betón por os a jaste  de la  v isco si­

dad del medio*

lo s diferenioe procedimientos de la  invención so efectda con 

15* referencia a lo  resisten cia  a la  fisuraelón y a la  estabilidad 

de lo» productos formados* Se ha acordado medir la  resisten ­

c ia  a la  fisuraelón de manera simple por1 e l  producto de la  re 

eisten cia  a la  ruptura y del alargamiento a la  ruptura expre- 

sadoa. respectivamente en kg/cra y en ?í* De otra part®* se en- 

20» tiende por estabilidad ¿ i mantenimiento o e l aumentó de la  — 

resisten cia  a la  fisuraelón cunado son sometidos loo produc­

tos a la  prueba del calor o del agua* De este ando es puesta 

de manifiesto la  estabilidad de lo s productos segán la  inven­

ción por lo s  ejemplos t* 2» 3* 1 1  y 12 *
25* Siendo por lo  demás iguales la s  relaciones -  —

colados simultáneamente por meaio ae puan-ues -v-n-u— y puentes 

-0-CBB, -0 -  ofrecen una resisten cia  óptima a la  flouraolón -  -  

cuando e l contenido ponderal de alcohólate con relación a la  

ráeselo está comprendido entre e l 0*5 y o l t*2$ según e l alcoba

I,a determinación de la s  condiciones operativas en
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la to  pero sea cual fuere e l contenido Se la  acacia en co p o li- 

aero de etilen o -éater v in ílic o . No obstante, la  mejora de sus 

propiedades es suficientemente destacada desde e l momento en. 

que e l contenido ponderal de aleobolato evoluciona entre e l -  

5 . 0,2 y e l  1,5$*

Siendo la  relación y e l contenido en aleo

bolate con relación a la  mésela por lo  demás iguales, lo s pro_ 

doctos segán la  invencida retieulado» simultáneamente por me-

15.

dio de puente -0-3-0  y puentes -O-CSR'-O- ofrecen ana resisten
a r _ “

1.0* c ia  dptima a la  figuración cuando la  relación molar
IJ30

w m .a
está  comprendida entre 3 y 8-» He obstante, la  mejora de sus — 

propiedades es notable en e l momento en que esta relación evo 

luciona entre 1 y 10» Bel mismo modo, siendo la  relación 

y e l cent onido en alcobolato con relación a la  morola per lo  ' 

demás le ía le s , los productos segón la  invención reticuledoo — 

simultáneamente por medio ds puentes -0-13-0- y puentes -O-ORS'— 

C- ofrecen uña resisten cia  óptima a la  fisuracióa cuando la  —

relación SP*C0 está  comprendida entre 5 y 1 1» K© obstante,

relaciones que varían entre 3 y 13 peralten mejorar ya sonsi-

20* lilemente sas propiedades*

Como es ya bien conocido para lao meadas da betán- 

copoliaoro de etilen o -éster v in ílico  no reticuladas o re ticu - 

ladas por loo procedimientos ya conocidos, la  resisten cia  a — 

la  fisuración de lo s productos segán la  invención es tanto — 

25* TnAa elevada cuanto mayor sea e l contenido en polímero de la  —

mezcla* Esta es la  razón por la  que* aunque los procedimientos

de la  invención procuren también mejoras sensibles a la s  mez­

c la s  que comprenden menos dol 5?5 ds copolímero, lo s productos 

retículadoa obtenidos a p a rtir ríe ta le s  mezclas tienen toda— 

30* Via una resisten cia  a la  fisu racióa demasiado bajq^ftra la s  —



aplicaciones industriales corrien tes.

Se ha comprobado también que lo s  productos según la  

invención tienen, manteniéndose por lo  demás iguales todas —. 

la s  demás condiciones» unas propiedades tanto mejores cuanto 

5* más bajo sea e l coeficiente de penetración del betón, siendo 

la  relación que existe entre ello s sensiblemente de tipo l i ­

neal» Esta es la  razón por la  que en la  práctica lo s  betunes 

que tienen un coeficiente de penetración medio> suporlor a 230 

no presentan más que poco in terés para lo s productos prepára­

lo» dos en la s  condiciones óptimas de lo s  procedimientos de la  in 

vención*

Aunque sea conocida la  c a tá lis is  ácido para la  re­

ticulación  de lo s  copolímeros do etilen o-éoter v ln ü lco  por -  

un aldehido o una cotona, se ha comprobado que numerosos áci— 

15* dos son inadecuados a t a l  efecto y que e l ácido bórico da loo 

mejores resoltados* A sí, lo s  ácidos adípico y triclo ro a cé ti­

co dan unos productos de propiedades in feriores a las de lo s 

pro toctos reticulados por e l alcoholato como se verá comparen 

do lo s ensayos 67 y 71 de una parte, 68 y 73 Óe otra parte»

20» lo s  copolimoros de etilen o-éster v in ílico  u t i l iz a -

bles en la  presente invención tienen contenidos muy variables 

de áster v in ílico * Se ha comprobado, permaneciendo por lo  de­

más iguales todas la s  otras condiciones, que la  resisten cia  a 

la  flsuración do lo s  productos aegán la invención es general- 

25* mente tanto mejor cuanto mayor sea e l contenido del copolíme- 

ro en éster v in ílico * Bor e l contrario, esta resisten cia  a la  

fiauraclón es tanto mejor cuanto más bajo sea e l Indice de — 

flu id as del copolímero, y depende también de manera compleja 

del seeuenciamlcnto del copolímero*
30* Una segunda categoría de productos según la  inven—

-  10 -
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eión está constituida por méselas de la  priraora categoría que 

comprenden además de 10 a 50$ en peso de asufre con reincida 

a l tatúa*

Son preferidas particularmente la s  composiciones — 

5* que comprenden de 55 a 87$ en peso de betún, do 7 a 32$ en pe 

so de azufre y de 3 a 22$ en peso de un eopolímero de etileno 

áster v in ílico  parcialmente reticulado por medio de puentes — 

de tipo —Q-SJ—O—, o —O-CRH*-0—*

En la 3 composiciones según la  invención, e l adufre 

to . es dispersado con referencia bajo forma de partículas de tama 

fío in fe rio r a 10 mieras con e l fin  de que conserve e l m aterial 

unas propiedades de envejecimiento excepcionales* KL asufre — 

incorporado a estas composiciones puede ser plastificado even 

tualment© por medio de agentes conocidos ta les  como lo s d ife— 

15* - rentes poli sulfures*

Se conoce además l a  patente de la  República Federal 

Alemana n« 2.019*537 que describe unas composiciones moldea- 

b les que comprenden (a) a lo  samo 95$ en peso de betún, (B) 

por lo  menos % m  peso de a l menos una poleolefina, (C) de 

20» 0 ,5  a 30$ en peso con relación a (A + B) de asufre y  (ü) de 

0,05 a 5$ en peso con relación a (A + B) de un acelerador de 

vulcanización de tipo derivado sulfurado orgánico; estas eom 

posiciones pueden ser preparadas por acción de dicho acelera­

dor sobre una mésela de betún y  d© asufre seguido por la  ad i- 

25 • ción u lte rio r de poleolefina, es decir que la  acción del ace­

lerador sobre la  poleolefina no es necesaria mientras que la  

presente invención implica la  reticu lación a l menos parcial -  

del copollmero* Be o tra  parte, dicho acelerador de iraleanisa- 

ció a  y  lo s agentes de reticu lación  de la  presente invención -  

30* engendrar* sobre lo s constituyentes en presencia diferentes t i
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pos do acción dado que e l átomo de paenteado del primero es -  

un metaloide mientras que e l átomo de puesteado de lo s segun­

dos es Mea un metal o bien e l bozo* Sin restrin g ir e l alcan­

ce de la  invención por una teo ría  explicativa particu lar, na- 

% rece que estas propiedades excepcionales son debidas a la  in ­

fluencia f ís ic a  del azufre sobre la  'viscosidad dol medio y que 

este efecto actúa en sinergia con e l efecto de lo s agentes de 

reticu lación utilizados para introducir loo puentes de tipo -  

—O-S-O—, —O—B—O— o —0—CRR* *0—•

10* la s  composiciones de la  presente invención pueden -

ser preparadas incorporando de manera homogénea la  cantidad -  

deseada de azufre a la s  composiciones de la  solicitu d  de pa­

tente principal, pero para obtener lo s mejores resultados se 

operará con preferencia mezclando primeramente e l azufre con 

15* e l betún y e l copolímero antes de hacer su frir  a este último 

e l tratamiento de reticu lación* En este último caso, se hace 

reaccionar primeramente a una temperatura de 150 a 220»C una 

mezcla que comprendo de 55 a 87$ en peso de betún, de 7 a 32$ 

en peso de azufre y de 3 a 22$ en peso de un copolímero de -  

20* etilano-Ó stcr v in ílico  con un alcohólate metálico 1(05“  ) a  -  

presente a razón del 0,2 a l 1 , 5$ en peso con relación a l con 

junto betún-copolímero, teniendo l y  RH le s  significados p«t 

celantes*

Se obtiene a sí una composición, cuyo copolímero es— 

25* tá  parcialmente reticulado por medio de puentes -Q-M-0-*

Para obtener composiciones según la  invención en -  

la s  que e l copolímero esté reticulado por medio de puentes — 

*0-5- 0-  solamente, se hace reaccionar, a una temperatura de -  

170 a 22020,  a lo s  productos obtenidos en la  etapa precedente 

30* con e l ácido bórico introducido en una relación molar -  —
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.. 1 a 10» Bar último» para obtener composiciones

según la  invención cuyo copolíaero esté reticulado por medio 

de puentes -O-B-G— y puentes -0-CRR‘- 0 - , se hace reaccionar, 

a «na temperatura de 150 a 22020» a lo s productos obtenidos -  

en la  etapa precedente con un compuesto earbonilado BR*C0 pro

sentó en ana relación molar ... de 3 a 15» designando

B y B* bien sea e l hidrógeno o bien un rad ical a lifá tie o  o — 

aromático*

Para obtener en la s  composiciones según la  invención 

10* «na dispersión de asufre bajo forma de partículas Se tamaHo *  

in fe rio r a  10 mieras» se empleará cualquier dispositivo cono­

cido ta l  como turbinas o turbo-emulsóres*

iodos lo s productos según la  invención presentan —  

la s  propiedades perseguidas en la  industria de la  estanque!— 

15* dad, donde encuentran diversas aplicaciones» principalmente en 

lo s trabajos Se estaaqueidad como por ejemplo la  consolidación 

de tejados y depósitos» a sí como en la  técnica de lo s revestí, 

mientes para carreteras* En este último campo* tienen corno —- 

principales ventajas la  facilid ad  de u tilisació n  en l a  obra* 

20* e l buen comportamiento bajo e l efecto del trá fico  pesado» la  

resisten cia  a la  deformación» a l agua, a l h ielo y a la s  gran­

des variaciones de temperatura* Principalmente« pueden ser re  

fundidas y refrigeradas varias veces sin  ninguna alteración y 

sin  desprendimiento de hidrógeno sulfurado*

25* la s  composiciones de la  presente invención pueden -

ser asociadas con la s  gravas, con adición eventual de agentes 

que favoresean la  adhesividad» para fabricar m ateriales revea, 

tidos en ca llen te  o en fr ío , morteros y hormigones bitumino­

sos*

30* loo ejemplos que siguen tienen por objeto ilu s tra r
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varios aspectos de la  invención y no deben sor interpretados 

con» lim itativos de la  misma*

EJEÍ1H.0 1 .

loa productos de base de la  mésela son:

5* — tfai betún proveniente de la  destilación bajo vacio de aceites

de petróleo y definido por e l coeficiente de penetración de -  

la  aguja bajo carga determinada, medido según la  norma ASIE 

335-52* A 25aC, e l mínimo y e l máximo de penetración del betún 

utilizado son respectivamente de 40 y 50*

10* *  On copolímero de ctilono-acetato de v in llo  de índice do flu í 

des de 2 gr/10 minutos y que tiene un contenido do acetato de 

v in ilo  Igual a l 12$ en peso* Este copolímero está caracteriza 

do además por un punto T icat de 8080, un punto de fusión de — 

98oC, una resisten cia  a la  raptara de 210 kg/cm  y un alorga- 

15, miento a la  ruptura del 600$*

«* Se introduce 80$ en poso de betún en estado líquido 

{fundido en estufa) y 20$ en peso de copolímero en granulados 

en un reactor de vidrio Fyrex calentado por baño de aceite*

Se eleva e l conjunto a  una temperatura de 21080 y se mantiene 

20* la  agitación durante 25 minutos con e l fin  de obtener la  fu­

sión to ta l del copolímero y su dispersión conveniente en e l -  

betún* Se aSade e l isoprepilato de aluminio (I.P .A *) a razón 

de 0*5$ en peso con relación a la  mezcla y después a l cabo de 

10  minutos se aííade e l ácido bórico H3BO3* y luego 10 minutos 

25,  más tarde la  heacametilentetramina (GHgígN̂  según lo s porcen­

ta je s  ponderales en relación con la  mezcla que están indica­

dos en l a  Cabla I  que sigue* Se mantiene una agitación cons­

tan te durante toda la  manipulación y durante lo s 10 minutos 

que siguen a la  adición de la  hexametilentetramina* Inmeüia- 

30* tórnente después, se moldea a tOQSC e l producto en placas de -
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2 milímetros de espesor del que se jalde la s  características 

a la  raptara EQ y AQ,

Para comprobar e l envejecimiento en e l agua de es­

tas maestras*, se sumergen en e l agua destilada a temperatura 

5* ambiente (2020) de manera que todas la s  caras estén en con­

tacto con e l líquido* Se mide de nuevo:

— sus ca ra cterística s Eg y Ag a la  raptara a l cabo de 8 días*

-  sus características Ê g y a la  ruptura a l cabo de 7 se 

manas*

10* -  sus características S ^  y A^j a la  ruptura a l cabo Se 11 -

semanas*

Por último* para comprobar la  estabilidad a l  ca lo r 

de estas muestras se recorta proveías que se coloca en una -  

estafa ventilada a 70&C* Se mide entonces:

15* -sus características y A£ a la  raptara s i  cabo de 5 días, 

-su s ca racterísticas fijjg y a la  ruptura a l cabo de 10 

dias*

la  Sabia I  que sigue resume todos estos datos o -  

indica en cada oaso e l valor del producto H zA  que mide la  

20* resisten cia  a la  fiauraciáru

25*
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«PABLA X

Ensayo no 1 2 3 4

# B03 0 0,33 0,66 0,33
#(CHg)gK̂ 0 0,45 0,45 0,90

R0 X Aa 4260 8700 9280 6600

Rg X A8 - 15920 8550

V “ «9 - - 9350 su*

V “ l7 tm - 6800

e*5x 5600 9600 mt -

*'io * A,10 5430 9150 am

Sotos ensayos muestran la  estabilidad del compor­

tamiento frente a la  lu z, a l agua y a l calor* de lo s produc­

to» según la  invención. Se observa en todos lo s  casoa que la  

resisten cia  a la  fisuración pasa por un máximo a l cabo de uno»

20»

25.

30»

días.

saramao 2
los productos de base utilizados son e l oopolímero

y «1 betún del ejemplo 1»
Se introduce 80# en peso de betún y 20# sn peso de 

oopolímero en un amssador-extxusionador 0*loole de una capa­

cidad to ta l de 40 litaros. Se eleva la  temperatura del aceite 

del circu ito  de calentamiento a 230«C y se mantiene durante 

55 minutos la  velocidad de pala del agitador a 60 vueltas/mi 

ñuto» Se obtiene una mezcla homogénea cuya temperatura es — 

cercana a lo s 170fiC. Se aSade entonces 0,5# en peso (con re­

lación  a la  mezcla) de isopropilato de aluminio, lo que t ie -
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no por efecto aumentar la  viscosidad de manera importante» ¿1 

cabo de 10 minutos de espera se añade 0,335$ de ácido bórico y 

15 minutos más tarde se comienza la  adición de 0*6455 de para— 

formal debido en pequeñas fraccíionesf esta última operación 

5 . so escalona en 12 minutos*

la  agitación a 60 vueltas/minuto ha sido mantenida 

constante durante la  manipulación y se prosigue durante S mi­

nutos entre e l fin a l de la  adición, de parafo rmaldehido y e l -  

eoaionso de la  extrusión* Se moldea la s  placas en la s  condi— 

10* clones del ejemplo 1* Se comprueba entonces e l envejecimiento 

en e l agua durante 8 dias según e l mismo método que en e l e jea 

pío precedentes se observa que e l producto R x & no es modifî  

codo, es decir que la  muestra es estable a  la  h id ró lisis*

Se comprueba también la  estabilidad a l calor según 

15* e l método del ejemplo 1 y se mide la s  resisten cias a la  fis u - 

raciÓn a l cabo de 5# 15 y 20 dias respectivamente* Ratos valo. 

res* comparados en la  Babia I I  que sigue coa e l medido ins­

tantáneamente después de la  preparación de la  maestra no enve 

Jeclda» muestran también el buen comportamiento de la s  mea— 

20* c ía s  tratadas según la  invención*

BóBLl I I

R_ X  0 0 R*5 x  A*5
r , 15 X A*15 *̂20 * á*2Q

10440 10250 12700 10540

Se extrae con heptano en un Soshlot Kraaagavra la  mes

c ía  tratada según la  invención y  se recoge 175* en peso de re­

a l dúo • Siendo soluble e l copolímero de base en e l heptano ca­

lie n te , e l residuo que da en e l xUeno herviendo un gol inao- 

30* luble es copolímero de etileno-acetato de v in ilo  rstieulndo»
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La tasa da reticu lación os púas

MILLO 3

Se u tiliz a  la s  productos de base de la  mezcla del -  

ejemplo 1 en Isa  condicionen operativas de oote ejemplo. La -* 

5# relación eásica del isopropiloto de aluminio es del 0,5/ ,  la  

del ácido bórico del 0,33?' y la  del paraf ormaldehí 3o que reom 

plaza aquí a la  hexaratilentetram lna del 0 ,6 0 *  Se hace variar 

la  duración t ,  expresada en minutos, de agitación, doopuós de 

la  adición dol paraformaldehído• El ensayo nónero 1 del ejem- 

10, pío 1 sirve de ensayo testig o  y la s  notaciones de la s  caract£ 

río ticao  a la  rotara son idénticas a la s  del ejemplo 1* La — 

Tabla IU  que sigue muestra, de una parte, la  influencia des­

favorable de un. prolongamiento de la  agitación y , de otra par 

to , le  estabilidad del producto a l agua y a l calor*

15. TABLA TJX

aSásayo; na t(mri) V A0 Bq XAq R*5 *  ¿*5 a * 15 x  Á*15
5 10 8500 8600 9520 8720

6 45 4300 - -

7 105 1280 -

3SJ8PPE0 4

Los productos de base empleados son e l betón y e l *

copolímcro del ejemplo 1,

Se introduce un cierto  porcentaje en peso {indicado 

25, en la  Tabla XV que sigue) de betón y au complemento de oopoli 

mero en un amasador Brabendor con una capacidad de 300 mi* Se 

eleva la  temperatura del aeelte del circu ito  de calentamiento 

a 220*0 y se mantiene la  velocidad de pala del agitador a 70 

vooltas/minuto hasta 10 minutos■después de la  fusión del copo 

30* limero* Se obtiene entonces una mezcla homogénea cuya tempera



tara  es cercana a lo s 1802c* Se añade un cierto  porcentaje (ln

dieado « i la  Sabia I?  que sigue) ponderal con relación a la  -

mezcla de isopropilato de aluminio (I.P .A .) y se deja reaceio

nar durante 10 minutos» So añade e l ácido bórico IÎ ¿BO, en ana

relación ponderal igual a 0*66* y luego 10 minutos

aáa tardo e l paraformaldehído (Cíí20) en una relación ponderal 
(CHrtO)n

f r ,M igual a 1t28. Se mantiene constante la  agitación a 

70 vueltas/minuto dorante toda la  manipulación y se prosigue 

durante 10 minutos entre e l fin a l de la  adición de paraformal 

debido y e l comienzo de la  extrusión* Se observa bruscas va­

riaciones del par de agitación después de la  adición de lo s -

reactiv es: a s í este par que vele 120 unos segundos entes de — 

la  adición del I.P .A . pasa a 380 a l cabo de 3 minutos y luego 

a 26o a l cabo de 10 minutos. Cuando se añade e l ácido bórico 

pasa a 180 en medio minuto mientras que en e l mismo tiempo — 

pasa a 250 en ausencia de ácido bórico.

Se deja reposar durante 24 horas e l producto a sí — 

preparado y luego se transforma por moldeo en. la  prensa s -  — 

1Q0SC (120fiC cuando la  tasa de I.P .A . es del 1$) en placas de 

2 milímetros de espesor do las que se mide la s  características 

a la  ruptura A0 y



5*

10*

15*

20*

25*

medida por filtra c ió n  bajo 3 bares a 70 QC sobre un mlliporo 

de 8 jaleras vale \%*
Se compruebe , de otra parte, que «1 facto r do me— 

30* Jora de la  resisten cia  a la  fiauración, por ejemplo entre los

ffABLA IV

-  20 -

ais ayo nfi £ Betón i  I.P .A * \  *  Ao

8 90 0 1700

9 90 0,5 2300

10 90 0,75 8900

11 90 1 5500

12 30 0 3700

13 80 0,25 6000

14 80 0 ,5 16500

15 80 0,75 29000

16 80 1 19000

17 70 0 9900

18 70 0,25 17000

19 70 0,5 28000

20 70 0,75 37000

21 70 1 27000

22 60 0 34000

23 60 0,25 48000

24 60 0,5 62000

25 60 0,75 69000

26 60 1 44000

Para e l ensayo nümero 14» la  tasa de reticu lación
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ensayos sin. i *p*a* y lo s gao tienen Qf75$ Se I.P .A . vale 8 en 

presencia de 80$ de betún y solamente 2 en presencia da 60$ ~ 

de betún* la  figura 1 muestra la  evolución de la  resisten cia  

a  la  fiauraciún para la s  méselas que comprenden 90$ (curva A)* 

5. 8c$ (B )* 70$(G) y 60$(B) de betún.

EJHvIFDQ 5

lo s productos de base utilizados som 

-  e l  betún del ejemplo 1?

-* un eopolímoro de etileno-acetato  de tindío de índice de f lu i 

10. des igual a 2 gr/10 minutos y con un contenido de acetato »  *  

igual a l 24$ en peso. Tiene un tamto Vicat de 6QftC* un punto 

de fusión de S?sc* una resisten cia  a la  ruptura de 320 kg/cm 

y un alargamiento a  la  ruptura de 1.100$.

la s  condiciones operativas son idénticas a la s  del

15* ejemplo 4 .

la  Tabla V que sigue resume lo s  valores de la  reais 

tencia a la  fiauraciún antes del enve j  eoiml ento, cuya figura 

2 muestra la  evoluciún para mezclas que comprenden 90$ (curva 

A), 80$ (B )t 70$ (C) y 60$ (D) de betún* Se comprueba que e l 

20* facto r de mejora de esta resisten cia  a la  fisuración* por —■ 

ejemplo entre lo s ensayos sin  I.P .A . y lo s que tienen un 1$ 

de I.P .A ** vale 14*4 en presencia de 8o$ de betún y solamente
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gABIA V

5 .

10*

15*

20*

25*

Ensayo n» 56 Betún 56 I*P.A . %  *  Ao

27 90 0 1200

28 90 0,25 4500

29 90 0,5 6900

30 90 0,75 20500

31 90 1 13000

32 80 0 3600

33 80 0,25 8100

34 80 0,5 20000

35 80 0,75 .44000

38 80 1 52000

37 .70 0 9600

38 70 0,25 22000

39 70 0,5 40000

40 70 0,75 62000

41 70 t 60000

42 60 0 31000

43 60 0,25 42000

44 60 0,5 59000

45 60 0,75 77000

46 60 1 85000

Baratío 6

%rt íaa erudiciones y con loa factorial es de base del 

ejemplo 4 , se tra ta  cusa mezcla que comprende 205C de co políme­

ro por 0,7556 da isopropilato a» aluminio y 0,9656 de parafor— 

30* «aldehido, la  tab la  VI que sigue maestra que la  resisten cia  a
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la  fisuraeión de lo s  productos a s í fabricados pasa por un má­

ximo cuando se hace variar la  concentración del ¿cié» bórico

con relación a la  mezcla* Esta evolución está representada grá
H*B0* “

ficamente en la  figura 3* Aquí la  relación molar»»»» ■* ii,ii- r '“prisopropilato
5* v aría  entre 1,7 y 8*8*

gABLA 71

Ensayo *  H f»? %  *  %

47 0 ,4 25700

48 0*5 29500

49 0,6 31800

50 1,0 37200

51 1,4 34900

52 1,7 28000

53 2*0 24100

BJHgglO 7

En la s  condiciones y con lo s  m ateriales de base del

ejemplo 4» se tra ta  una mezcla que comprende 20$ de copolíaero 

por 0*7555 do isopropilato de aluminio y 0*555 de ¿cid© bórico*

20* La tab la  VII que sigue muestra que la  resisten cia  a la  fisu ra  

ción do lo s productos pasa por un máximo cuando se hace variar 

la  concentración del paraforraaldohído con relación a  la  mez­

c la * Esta evolución está representada gráficamente en la  figu  

ra  4* Aquí la  relación molar varía entre 4*5
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ÜABU  YIX

Ensayo * B_ X A„ O 0

54 0*5 25940

55 0,7 30570

56 0,75 32720

57 0,96 29500

58 1,5 25500

la  estabilidad de «atoa pro dúo tos a l envajociznien

10* to por «1 agua es sa tisfa cto ria } por ejemplo después de 30 — 

días la  resisten cia  a la  flsuracidn de la  muestra número 58 

medida según e l método del ejemplo 1 vale 28*400*

«nanato 8
Se trata  en la s  condiciones del ejemplo 4 una aez- 

15* ola que comprende 80$ del betún del ejemplo 1 y 20$ de un co - 

polímexo de etileno-acetato de v in ilo  con un índice de f l u í -  

dea de 9 ,5  gr/10 minutos y un contenido de acetato igual a l -  

27$ en peso*

la  resisten cia  a la  flsuracidn RQ x  AQ vale enton— 

20> ce» 10*200 para una désis de 0*5$ de I*P*A* (ensayo número 59) 

y 28*000 para una cldsis de 0*75$ do I*B*A* (ensayo número 60)* 

Bor comparación con lo s ensayon 34 y 35 del ejemplo 5 referen 

te  a  un copoiímero con un contenido de acetato muy parecido* 

se observa que e l aumento del índice de fluidos del oopolíme— 

2%0 re incluye desfavorablemente en la s  propiedades de la  mezcla

tratada* aunque la s  mismas siguen siendo muy superiores a las 

de la  mesóla testigo  (ensayo número 32).

BJBSELO 9

Se tra ta  en la s  condiciones del ejemplo 4 mezclas -  

30* que comprendan 20$ del copolímero de etileno-ecetato de v in i-
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3,0 del ejemplo 1 y 8C$ de betunes Se coeficien tes de penetra­

ción (medidos segáa la  norma AS2M D5-52)diferentes?

— e l del ejemplo t  designado por

— teniendo B2 un rafniso y máximo do penetración de 80 y 100 

i»- respectivamente

— teniendo un mínimo y máximo de penetración de 180 y 220 

respectivamente*

la  Sabia 7 III  que sigue resume la s medidas de re sis  

ten cia  a la  fieuración antes del envejecimiento# cuya evolu— 

10* ción en función del coeficiente de penetración medio está  tra  

ducida gráficamente on la  figura 5* la s  curvas A y B corres­

ponden respectivamente a tasas de l.%3?*jw de 0#5 y 0*?5$« Se -  

observa que l a  resisten cia  a la  fiauración es superior a l va- 

lo r  testigo  del ensaye nómero 12 mientras que e l co e fic ien te ' 

15* de penetración medio es in ferio r a 170 en la  curva A y a  250 

en la  curva B*

TABLA V III

Ensayo Betón ’p I*P *¿* « o * * »

20 • 14 15
~1 0,5 16500

61 =2 0#5 10800

62 b3 0*6 600

15 B1 0*75 29000

25* 63 B2 0,75 24600

64 B3____ ;
0,75 9800

BJBtttO 10

Se tra ta  en la s  condiciones del ejemplo 4 la s  mez­

cla s de este ejemplo* Ho obstante la  naturaleza y la  propor— 

30* ción ponderal de loo agentes reactivos (alcoholato, ácido# -
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aldehido) con relación a la  mésela son objeto de variaciones 

IrttiteqfiBa en la  Jábla K  que sigue que resume la s  medidas de 

resisten cia  a la  fisuracida antes del envej eciaiento• Para ca 

da ensayo aparecen además la s  referencias del testigo  no tra** 

§♦ tado y la  referencia del testigo trotado por lo s reactivos —> 

del ejemplo 4' (I.P .A .* H^BOy Paraforrsaldehido} •

Además» la s  muestras a s i preparadas revelan una bue 

na estabilidad a l calor» a s i, en la s  condiciones de medida — 

y con la s  notaciones precisas en e l  ejemplo 1» se revela coxc 

10* valores del producto B*15 x  A*15 15*300 pava e l ensayo adaero 

65 y 14.400 para e l ensayo número 67*

La relaoián molar vale 6 ,7  para lo s  en

sayos número 65 y 70.
*2£Bi¡Á TT.

Ensayo no j£ Betún Alcohólate Acido Aldohl
do V \ > loottóo

65 80 0»83jí
U W & k

0 ,3 #
■

o,645¡
« v v

12S00 13,15

66 80 2,75*
K0OCj*H|ij

0,5$ 0,96¡í
í0H?0)n

750 13,16

67 80 0 . 5*
1 . P.A.

2*535
cci^ccgi

0.54Í- 7300 13*15

68 80 0 . 75*
1 . P.A.

1,1*$
acido

0,96¡6
C®2o)n

2300 13,16

69 70 0 . 75*
1 . P.A•

0 ,5 *
HBOj»

0,96# 51000 18,20

67 70 0 . 75* '
1 . P.A*

o*%
Hj BOj

3 ,4 *
%%GB3

38000 18,20

EJEHHL0 11

Se tra ta  en la s  condiciones del ejemplo 4 la s  mea—»30*



olas de este ejemplo sucesivamente con e l ieopropilato le  ála 

minio y e l ácido básico en la s  proporciones ponderales meneio 

nadas en la  lab ia  X (no se emplea para fbrraaldehído)*, -Están. -  

resumidas en e lla  la s  resisten cias a la  fisuracidn antes d d  

envejecimiento y despida del envejecimiento térmico en la s  — 

condiciones del ejemplo 1* lo s ensayos número 71 y 73 pueden 

co n stitu ir testig os para lo s ensayos número 14 y 20 respecti­

vamente*

SABIA X '

Basa.-- 
T &  na

3 e
t u a "

f  I . P . A . 1> H3B03 S*7 X Ar7 H*Í5X A15

71 80 0 * 5 0 8500 ■ *»

72 80 0*5 • 0,33 10500 - :+ * *>

73 70 0,75 0 23000 29800 30800

74 70 0,75 0,5 36000 40400 m i

gfgJE&O t2

Se aplica a la s  muestras dol ejemplo 4 e l método de

medida de la  estabilidad a l ca lo r expuesto en e l ejemplo 1» 

A sí, la  Tabla s i  que sigue recoge las resistencia© a la  f is a -  

racida respectivamente después de 10, 15 y 20 días*

SABIA XI

Ensayo a® R*io *  A'io H '15X Í ’ 15 E ,2 0 * A,20

11 - 12600 12600

15 - 27000 -

18 - 23000

19 36000 -

23 48000 47000 45500

24 64500 59500 -
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Se oplica también a la s  maestras del ejemplo 4 e l -  

método de medida de la  estabilidad a l agua expuesto en e l ojera 

pío t y  se toma a l oabo de 15» 30 y 60 días la s  resisten cias* 

a la  fÍGuración que figuran en la  fabla XXI que sigue*

5« m

Ensayo nft 11 13 16 18 20 21 26

r 15 *  *15 8200 11000 30000 27000 «te 49000 58000

®30 *  a3q 9300 12500 24500 - ■¥m - <W

%0 x %0 - - - 37000 51000 49000 60000

&TBBB0 13

Se mezcla a una temperatura de 180&C» en un sistema

constituido por un amasador y una turbina» 75$ en peso de un 

betún buyos rrfnimn y oáximo de penetración según la  norma — 

ASÍS 55*52 son de 40 y 50, 20$ en pese de azufre y %  en pe­

so de un copoliaero de otilaao-aeatato de tin ilo  coa un in d l- 

20* oo de fluidez igual a 2 gr/10 minutos y un contenido de ace­

tato  igual a l 24$ en peso* 3e prosigue la  operación de mezcla 

hasta la  perfecta homogeneidad* So anade 0,6$ en peso, con ro 

lación  a l conjunto» de isopro|)ilato de aluminio y se deja -  -  

reaccionar durante 10 minutos* Se añade 0,8$ etyjbeso» con re ía  

25* ción a l conjunto, de ácido bórico y luego, 10 minutos -

aás tarde» 0,6$ en peso de paraformaldeMdo (0H20)n* yG man­
tien e una intensa agitación dorante todas estas operaciones y 

8? prosigue la  misma 10 minutos después de la  adición del pa— 

raformaldéhíSe. Después de la  puesta en forma y e l enfriaaien 

30. to ,  e l  producto a s i obtenido está lis to  para ser utilizado ce
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m  revestimiento de estanque!dad*

E...O- .g . A
la  Patéate de Invención qae se s o lic ita  pon veinte 

año3 pana Sapada» de acuerdo con la  vigente legislación» de- 

5.  berá recaer sobres «PROCEDIiilENTO DE PREPARACION SE HUEVAS

CGÍSrOSICIOHES SÉ BETUN* CGFOLIMEEQ DE BTIL117G-ÉSTER VINIHCO 

Y EVSfTUAllENTE ASXJFHE", coa Prioridad ae la  so lic itad  de Pa­

tento en Francia ne 75/28 851» de fecha 19-9-75, y Prioridad 

de so licitu d  de Certificado de Adición en Francia as? 76/25237 

10. 6e feolia 19-8-76, segán la s  caracteriatieao esenciales de la s

siguientes*

30
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19*- Procedimiento fíe preparación fíe méselas que com 

proafíen como máximo 95$ en peso de botón y por lo  menos %■ en 

. .peno fío copolímero fío etíleno-áotor v la ílico  en. la s  que e l eo 

% polímero está  parcialmente reticulado por medio fíe puentes — 

siendo 2  un metal fio valencia superior o igual a 2, 

perteneciente a lo s  grupos I I*  X II, IV o V fíe la  Tabla perió­

dica de los elementos, siendo elegido i  mas particularmente -  

entre «1 magnesio* e l calcio» e l cinc* e l aluminio, e l gorme- 

-jo, «io* «1 estaño, e l circonio* e l hafhio, e l antimonio* e l tán­

talo» e l titan io * e l torio  y e l uranio, earacterlsafío porque 

so tace reaccionar a una temperatura de 150 a 220®C una més­

ela  que comprende como máximo 95$ en peso ds betún y por lo  -  

menos % en peso de un copolímero de etllen o -éster v in illo s -  

15, oon un alcohólate metálico H(OH, *)a  presente a rasdn de 0 ,2  a 

1,5$ en peso con relación a la  mésela, siendo M un metal de -  

valencia n superior o igual a 2 perteneciente a los grupos — 

II*  I I I *  I?  o V fíe la  Sabia periódica de I 03 elementos, y de­

signando S»* un radical alquilo que tiene de 1 a 12 átomos da 

2o, carbono*

la s  que e l copolímero está reticulado por medio fíe puentes — 

-0 -5 -0 - solamente, carneterisafio porque se hace reaccionar» a 

una temperatura de 170 a 220QC, los productos obtenidos por e l 

25,  procedimiento de la  reivindicación 1 con e l ácido bórico intro

2 » .-  Procedimiento fíe preparación fíe méselas en

H,£0
elucido en una relación molar de 1 a 10*

3 « .-  Procedimiento según la  reivindicación 2 , carao

de 1 a 10*

30*
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la tea  par medio de puentes -O-B-O- y Se puentes -Q-GER'-O-, 

caracterizado porque se hace reaccionar a una temperatura Se 

150 a 220SO lo s productos obtenidos por e l  procedimiento se­

gún la  reivindicación 2 con un compuesto carbonilado Ra*C0

do R y R» bien sea e l hidrogeno o bien un radical a lifá tico  o 

aromático'»

contienen de 55 a 87$ en peso de betón, de 7 a 32$ en peso de 

10» asufre y de 3 a 22$ «a peso de un copolímero de etilen o -éster 

v in ílico  en la s  que dicho copolimero está parcialmente reticu  

lado» según la  reivindicacidn 1 , caracterizado porque se pone 

en reacción una mezcla que contiene de 55 a 87$ en peso de be 

túa» de 7 a 32$ en peso de azufre y de 3 a  22$ en peso de un 

15* copolimero de etilen o -éster v in ílico» a una temperatura com­

prendida entre 150 y 2202C, con uqélcoholato metálico H(0Ru ^  

presente a razón de 0 ,2  a 1,5$ en peso con relación a l con­

junto de betún y copolimero, siendo R1 • un rad ical alquilo — 

que tiene de 1 a 12 átomos de carbono*

20* 6s*— Procedimiento para la  preparación de mezclas —

en la s  que e l copolimero de etílen o-éstér v in ílico  está  par­

cialmente reticulado por puentes -O-B-O- caracterizado porque 

se pone en reacción lo s productos obtenidos por e l procedi­

miento de la  reivindicación 5 , a una temperatura comprendida 

25* entre 170 y 22QSC, con ácido bórico introducido en una re la -

en la s  que e l copolimero de etilen o -éster v in ílico  es re ticn - 

lado parcialmente por medio de puentes -O-CRR'-O— caracteriza 

38* do porque lo s productos obtenidos por la  puesta ©n práctica —

5* presente en una relación molar de 3 a 15» desigosa-

58*- Eorcediaiento de preparacidn de mezclas que

78*- Procedimiento para la  preparacidn de mezclas
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del procedimiento según 1 © reivindicación 6 eon puestos en —

reacción, a ana temperatura comprendida entre 150 y 22020» —

Oca un compuesto carbonilado de fórmula RR'CO utilizado en —

una relación molar comprendida entre 3 y 15*H(0R* * )a
% 8s — Procedimiento según una de la s  reivindicaciones

4 y 7,  caracterizado porque se forma e l compuesto carbonila— 

do en e l  m edie reaccional por reaccidn entre de una parte e l 

ácido 1x5x100 y e l agua y de otra parte un tercer compuesto* 

98— Procedimiento según la  reivindicación 8,  carao

10* tentando porque e l compuesto carbonilado es e l formaldebído -  

formado por reacción entre e l ácido bórico» e l agua y besase- 

tilentetram ina*

108*- Procedimiento según una cualquiera de la s  re i 

vindicaciones 4,  7 y 9* caracterizado porque la  relación -  -

-J5.  esté  comprendida entre 6 y 1 1 *

°  114— Procedimiento según ana cualquiera de la 3 rei^ 

vindicaciones 1 a  10,  caracterizado porque e l copolimero com­

prende de 5 a 70J& en peso de áster v in íllco  que tiene de 3 a 

12 átomos de carbono*

2o4, 128— Procedimiento según la  reivindicación 11* ca­

racterizado porque e l áster v in íllco  es un acetato de v in ilo* 

138 .- «ERGCSnraiHMO DE PREPARACION DE NUEVAS COSIDO 

SICIONES DE BETUN* CGÍÜHMERO DE ETILEN0-E3TER YINIIICO Y BVM 

TÜAIHMTB AZUPRB"*

25.  Según queda suotanclalraante descrito en la  presente

»**/♦»*
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memoria que conata do tre in ta  y tres b a jas, escritas a máqui­

na por ana sola cara y acompañada de dibujos.

lad rid , 1j Q SEP. 9̂76

SOCIEIB CHIMIQUE DBS CHAHBOMA 
cíes - cdf gh ihibí "
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