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La presente invencién se refiere a un procedimiento de fa
bricacidén continua de productos de materias termopldsticas reticu-
ladas y a un dispositivo para su realizacidn, Més particularmente
se refiere a la fabricacidn contfnua de productos de polietileno
De de elevada densidad reticulada,

La reticulacién, por la que dos cadenas préximes de poli
mero se unen directamente por mediacidn 6 bién de una radiacidn §
bién de un carbono activado, es una operacién conocida que pueds
aplicarse a las poiiolefinas, a los polimeros vinflicos y a algu-
10. nos eldstomeros tales como los elagtémeros de etileno~propileno,

Su -aplicacidén particular a las poliolefinas tales como el
polietileno de baja densidad y a los elastomémerosde etileno-propi
leno no presenta mayores dificultades cusndo el carbono activade
procede de un perdxido érganico, En efecto, es totalmente posible
15, diferenciar la fase de puesta en forma ¢ transformacidn de la fase

reticulacidn, 8 vulcanizacién para los elastdmeros etileno~propile

no, En este caso, las temperaturas necesarias para la transiorma-
cién (extrusién, inyeccidn, conformado), son inferiores a la ‘tempel

ratura que es necesaria de alcanzar para provocar la descomposicidh

20, de los perdxidos orgdnicos elédsicamente empleados como por e jemplo
- peroxido de dicumilo

- peroxido de ditertiobutilo

- perdxido de 2,5-dimetil - 24 5=di=(t=butil)-hexano;

- peroxido de 2,5=-dimetil - 2;5—di—(t-butil)- hexino 3
25, Por este motivo subsiste un intérvalo de temperatura sufi
ciente para permitir transformar la materia pldstica sin que sea
provocada la descomposicidn del perdxido. En la fase de puesta en
forma, la materia pldstica es denominada reticulable ¥ tiene una

viscosidad que permite su transformacién seglh los procedimientos

30, cldsicos de realizacidn de las materias plésticas.
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No ocurre lo mismo cuvando es preciso reticular polietile-
no de elevada densidad. En este caso, ya no es posible diferenciar
la fase de puesta en forma & itransformacidn, segin los procedimien

tos clésicos como por ejemplo la extrusidn 6 la inyeccidn, de la

5e fase reticwlacidn, La materia termopléstica no tendrd una viscosi-
dad suficientemente pequeiia que permita su puesta en forma més que
a temperaturas de 170 a 220°%¢ segin la masa molecular del polietiT
leno de elevada densidad, Ahora bién, estas temperaturas son supei
riores al umbral de descomposicidn de los peréxidosr(aproximadame_
10, - | te 140°C para los perdxidos menos activos), No es por tanto posi—g
ble fabricar objetos en polietileno de elevada densidad reticulad%

- . . . l
segin los procedimientos que sirven para la reticulacidn de los PO,

lietilenos de baja densidad 4§ para la vulecanizacibdn de los elagtd-
meros.,

15, Esta es la razdén por la que la presente invencidn tiene
como finalidad remediar estas dificultades y, a este efecto, tiene
por objeto un procedimiento de fabricacién de productos de materisg
plédstica reticulada a partir de una mezela gue contiene un agente
reticulante, del tipo seziin el cual y de forma continua se pone en
20, forma, merced a medios de presién, la mezcla de materia termonlds-
tica y de agente reticulante, y después se provoca la reticulacidn
con ayuda del agente, caracterizédndose este procedimiento pague
se coloca la mezela reticulable en el interior de una zona de cald
cinacién donde se la somete a la accién de los medios de presidn
25, y de una temperatura de caleinacién al mismo tiempo que se la pone
en forma, y se la conduce sin modificacién de forma con ayuda de
los mismos medios de presidén a una zona donde, por elevacidn de la
temperatura, se provoca finalmente la reticulacidn.

Este procedimiento es aplicable de forma narticularmente

30, ventajosa en la reticulacién del polietilenc de alta densidad, pa-
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ra el que la temperatura de fusidn de los pequefios cristales es
superior a 13006. Los mejores resultados han sido conseguidos con
polietilenos de densidad superior a 0,950 ¥y masas moleculares de
al menos 200,000, que pueden ir hasta mis allid de 10°, Este PTO

Se cedimiento permite obtener en continuo perfilados, tubos, tobe-

ras, en los que la materia es reticulada de forma homogénea, tan
to en el interior de la masa como en la periferia,

El interres de este procedimiento es que permite diferen
cisr en particular la fase de puesta en forma de la fase de reti
10. culacién del polietileno de alta densidad, lo que es imposible
con los procedimientos clasicos de fabricacibén de perfilados &
tubos; produciéndo§e 1a reticulacidén prematuramente durante la
puesta en forma.

En este procedimiento, 1la puesta en forma se efectia di
15. rectamente sobre una mezcla en polvo de polietileno de alta den-
sidad y de agente reticulante, el producto es calcinado y después
reticulado sin que exista riesgo de un calentamiento debido a cor
taduras que pueden provocar una reticulacidén prematura de una par
te del producto, ocasionando hetereogeneidades del producto'ex-
20. trusionado, heterogeneidades que perjudican las caracteristicas
finales del producto. Comoc la reaccidén de reticulaecibén es una
reaccién quimica cuya cindtica es funcién de la temperatura, es
importante para conseguir un producto homogéneo tener la misma
elevacidén de temperatura por unidad de vol{men de materia: esto
25, es Justo lo que realiza este procedimiento.

La presente invencidn tiene igualmentepor objeto un dis
positivo para la realizacidn del procedimiento indicado que se
caracteriza porque comprende, sucediéndose segin un mismo eje,

una alimentacién de mezcla reticulable, una extrusionadora de cal

30, ¢inado y una extrusionadora de reticulacidn, delimitando estas ex
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trusionadoras un espacio continuo en el que se ejercen medios de
‘presién, ¥ que comprenden cada una medios de calentamiento.

La materia es en primer lugar puesta en forma y después
progresa en el utillaje sin modificacitén de forma, no experimen
S5e tando el flujo de materia ninguna diviSién, origen de heteroge-
neidad. El deslizamiento eé perfectamente homogéneo y la materia
avanza en el utillaje sin que pueda crearse zonas de estancacidn
que provocan heterogeneidades de reticulacidn.

Otras caracteristicas y ventajss de la invencidén se pon
10. dran de manifiesto a continuscibén con el transcurso de la descrip
cién que sigue con referencia al dibujo anexo, dado (nicsmente a
titulo de ejemplo no limitativo y en el que la figura fGnica es
une vista en seccidn vertical de un dispositivo de extrusibn de
producto reticulado segiin la invencién.

15, Como se representa por esta figura, la extrusionadora,
de eje vertical X-X, se compone de un armezdn horizontal 1 soli-

dario de un zééalo, no representado por mediacién de montantes 2}

A1

El armazédn 1 estéd horadado en su centro de un calibrado 3 y sirv
de apoyo a una exbtrusionadora 4 de eje X-X, que presenta una plaz
20, ca de base 5 fijada sobre el armazdén 1 por medio de tirantes 6

v de bulones 7., La extrusionadora 4 contiene, paralelamente a su
eje, un dispositivo anular de calentamiento 8 qﬁe rodea el cali-
brade 9 de la extrusionadora 4, que es coaxial al calibrado % del

armazdn 1. La poreibn extrema superior de la extrusionadora 4 pre

434

25, senta un collarin 10 atravesado por los tirantes 6 y su cara su-

perior soporta una tolva de alimentacidn 11 que estd provists de

un dispositivo snular de enfriamiento 12, por ejemplo de circulas
cibén de agua, y cuyo didmetro de apertura en la base corresponde

al del calibrado 9. Ia tolva 1l descansa mas precisamente sobre

%0, el collarin 10 por mediacién de una corona metédlica lla que no es
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ni enfriada, ni calentada, y cuyas superficies de contacto estén
entalladas de modo a reducir la transmisién de calor.

Contra la placa de base 5 de la extrusionadora 4 y en el
interior del armazén 1 se dispone verticzlmente una segunda extry
Se sionadora 13 coaxial a la extrusionadors 4 y que se mantiene en
posicién merced a una placa inferior de apoyo 14 que estd horadg
da de una abertura 15 que corresponde al calibrado de la extrusig
nadora y se fija sobre los tirantes 6. El calibrado 9a de la ex-
trusionadora 13 estd provisto de un revestimiento anti-adherente
10. 16, por ejemplo de polietetrafluoretileno, a fin de disminuir el
flotasmiento de la materia durasnte la reticulacidn y cuyo didmetro
interior es idéntico al difmetro del calibrado 9 de la extrusic
nadora 4., ELl conjunto forma asi, desde la base de la tolva 11 de
alimentacién hasta la abertura 15 de la placa de apoyo 14 un con
15. ducto rectilineo cilfndrico., La extrusionadora 13 esti igualmente
' provista de medios anulares de calentamiento, por ejemplo constie=
tuidos por resistencias eléctricas exteriores 17.

El armazdén 1 sirve de soporte, exteriormente a la extru-
sionadora 4, a dos cilindros de gato 18, 19 que contiene pisfones
204 20, 21 que gobiernan vistagos verticales 22, 23 sobre los que se
fijs una placa horizontal 24 por medio de bulones 25, 26. La pla
ca 24 se monta deslizante sobre los tirantes 6 y presenta en su
centro una abertura 27 alrededor de la cusl se prolonga vertical-
mente por un manguito 28 que hace las veces de pistdén, moldeado
25, integralmente con esta placa 24 y que se extiende hacia el armaZ
zén 1. E1 pistdén 28 llsva, en su base sobre la placa 24, medios
de enfriamiento 29, tales como una circulacién de agua. E1l didme-
tro exterior del pistdn 28 estd dimensionado de modo que este Gl=

timo coopere exteriormente con la pared del calibrado 9 agenciado

30 en la extrusionadora 4.
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Los tirantes 6 soportan en su porcibén extrema superior,

por encima de la placa 24, un zbcalo 30 sobre el que se apoya un

cilindro de gato 31 que contiene un pistdn 32 solidario de un ma;

[ 154

dril 6 punzbdn vertical 33 que se extiende al menos hasta la base
Se de la extrusionadora inferior 13, monténdose este punzdén 33 des-
lizante en el interior del pistdén 28 y presentando un revestimieﬁ

to anti=-adherente en la zona situada en el interior de la extru—

F A"

sionadora 13, El desplazamiento del pupzén 3% es guiado por el z
calo 30 por una parte y por una placa horziontal 34 moldeada in-
10, tegralmente con 81 y deslizan e sobre los tirantes 6, por otra
parte. E1 punzén 33 comprende igualmente\dos elementos calentadg
res 35, 36, por ejemplo de circulacidén de aceite, extendiéndose
el primero 35 a io largo de la extrusionadora superior 4 y el se
gundo 36 a lo largo de la extrusionadora inferior 13,

15. La mezcla reticulable destinada a la alimentacidn del
dispositivo estid constituida por una materia termopléstica en la
que es repartido, de forma homogénea, un agente reticulante, pre
vismente a la alimentacidn del dispositivo. Esta es realizada a
partir de un depdsito-dosificador 37 unido a 1la tolva 11 por un
20, canaldén 38 que debe asegurar una distribucién homogéna del polvo
en el intérvalo existente entre el punzdn 33 y las extrusionado—
ras 4 y 13, Fl dispositivo de enfriamiento 12 de la tolva permite
evitar que la materia reticulable, cualquiera que sea su tiempo
de estancia en la tolva, pueda en ningin caso alcanzar una tempe
25, ratura que permita a la reticulscidn producirse. Lia zona enfriadg
de la materia se extiende en ung longitud igual a una 2 dos veces
el didmetro del punzén 33, ello a fin de asegurar un deslizamien
to correcto del polvo entre el punzdén 33 y las extrusionadora &4,

1%,

30, El funcionamiento del dispositivo asi descrito es el si-—
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Al comienzo de un ciclo, el pistdn 28 esti en posicidn
superior y el punzén 33 iguaslmente. Merced a 1a accibnde los pis
tones 20, 21, se hace descender el pistdén 28 que viene a compri-
mir la materia dispuesta en la tolva 11 donde se mantiene a tem
peratura ambiente por el dispositive de enfriamiento 12, El pis-
tén 28 continua descendiendo y la materia es aplastada y después
arrastrada a la extrusionsdora 4, simultaneamente al punzdén 33
que desciende libremente, bzjo el efect¢ del arrastre de la ma-
teria, merced az una reduccidn de la presidn que actla sobre el
pistén 32, Entonces es sometida en la extrusionadora 4 a una elg
vacidn de temperatura creada respectivamente por los elementos
de calentamiento 8 y 35 de lz exbtrusionadora 4 y del punzbn 33.
Al haber alcanzado el pistdén 28 el punto mis bajo de su earrera,
la presidén que actla sobre los pistones 20, 21 es reducida y, al
estar mantenido el pistdn 28 en posicidn baja, el punzdén 33 re-
monta con ayuda del pistdn 32. Cuando este pistdn a alcanzado sul
posicibén superior, el pistén 28 remonta a su vez y comienza de
nuevo un ciclo.

La extrusionadora 4 constituye por tanto una zona de cal
cinado de donde la materia es empujada, merced a los movimientos

descendentes del pistén 28 a 1o largo del punzbén 33, a la zona d

(]

la extrusionsdora 13 dondela temperatura esta mas elevada, de mol
do que la reticulacidén de la mezcla se provoque. La conduceidn
rectilinea sin modificacidén de seccidn suprime todo riesgo de zo
na de estancacidn.

A la salida de la extrusionasdora 1%, el tubo & perfiladp
T es colocado en una conformadora, no representada, donde es en-

firado,

A titulo de ejemplo, la extrusiédn de tubo de 1°/16 y 20
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mm de didmetros interior y exterior y 2 mm de espesor de pared y
20/25 ¥ 32 mm de didmetros interior y exterior y 3,5 mm de espe
sor de pared, ha sido reslizades en las siguientes condiciones:

La meteria termopléstica es un polietileno de elevada
densidad, de masa molecular igual a 300,000 a 500,000, por ejem
plo un polietileno PHILLIPS, de densidad 0,956 y de indice de vi

cosidad igual a 2 bajo una carga de 20 kg/bme. Anteriormente, un

cierto ndmero de aditivos han sido mezclado de forma homogénea
al polietileno utilizando por ejemplo un mezclador rapido de unz
8 dos cubas (cuba caliente y cuba fria).

Ios aditivios comprenden un perdxido orginico coloran-

tes, antioxidantes, agentes anti~UV, lubricantes, que son todos

ellos productos conocidos utilizados en la industria de transfon

macién de las materias plésticas. En funcidn de la catélisis y
de las temperaturas de las diversas zonas, es posible extrusionsg
un producto mis & menos reticulado, utilizando por ejemplo una
férmula catalizada al 0,5% de perdxido de diterciobutilo, que
contiene 0,4% de aceite g la silicona como lubricante,

En este caso, se trabaja a razén de 30 golpes de pistdn
por minuto y, para una carrera total del pistén de 40 mm, la lox
gitud extrusionada es de 20 mm aproximadsmente, siendo el despla|
zamiento del punzdn de 20 a 25 mm., La temperatura dela materia a
la salida de la zona de calcinacién es del érden de 140°¢C, Ia te
peratura debe ser en efecto superior a la temperatura de fusiédn
de las zonas cristalinas del polietileno, es decir 135°C; debe,
por el contrario, ser bastante débil para que la reticulacidn no
se produzca prematuramente en el utillaje. Esta temperatura de 1
materia se obtiene calentando la pared dela extrusionadora a una
temperatura de 140 a 200°G, ¥ preferentemente entre 160 y 18000.

La regulacidn entre 140 y 200°C es funcidn de la veloci

r
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dad de pasada por el utillaje y de la longitud de la zona de cal
inacién. En el presente caso, por ejemplo para un difmetro de

20 - 25 mm., la zona de calcinscidn tiene una longitud de 390 mT

para un caudal lineald 20 a 50 metros/hora.

La temperatura de calentsmiento de la extrusionadora 13
de reticulacibén estid comprendida entre 200 y 500°C. Es preciso
en efecto evitar que la masa del polietileno a su vez alcance
una temperatura superior a 250°C, puesto que comenzaria a degra
darse y los revestimientos PTFE utilizados tienen por lo demis
una duracidn debida inversamente proporcional a la temperatura,

La presién aplicada por el pistén 28 es en todos los caz
sos inferior a 1800 bares. Habitualmente estd comprendida entre
500 y 1500bares, puesto que es funcibén de la temperatura de la
zona de calcinacibén, y funcidén de la viscosidad del producto,.De
forma general, es inversamehte proporcional a la temperatura en
la zona de calcinacidn, .

En el tubo T, se tiene una presién mixima en el limite
entre las zonas de calcinacién y de reticulacidn, a la altura de
la extrusionadora de reticulacién y mds precisamente a su entra
da. Por lo demds, el tiempo de estancia es idéntico para toda 1?
materia, lo que es importante para la reticulacidn.

Porciones de tubos extrusionadas han sido sometidas a
ensayos de resistencia a la traccidn, de alargamiento, de esfuer
z0 de estallido instantaneo y a medidas del grado de gel, es de
cil del porcentaje de méteria reticulada. Los valores obtenidos
han sido a grupados en el cuadro siguiente, que pone de manifieg
to el caracter ventajoso del procedimiento y del dispositivo sg

gin la invencidn.
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CUADRO
TEMPERATURA PRESION
Zona de calcinacién Zona de reticulacién del er
A (extrusionadora 4 13 (extrusionadora del
¥y punzon 33) 13 vy punzén 33) pistén
160°a 200°¢ 1200bares| <2
160°¢ 220%0 1000Bares | 60-7
180% 220°¢C 700bares | 90-9




CARACTERISTICAS DEL PRODUCTO =XTRUSTONADO.

grado Ensayo de traccidn Ensayo bajo
del el resién a 100°C
g ] 2 esfuerzo: 40
BEsfuerzo kg/em Alargamiento | bares)
£ 20% F 250 500% Z 50 H
60~T70% 2 230 300% -5.000 H
90-95% Z 210 100% 5,000 H
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Segln una variante de realizacidn, el punzdn 33 se mon-
ta £ijo sobre su apoyo 30. El funcionamiento del dispositivo es
entonces el siguiente:

Al comienzo del ciclo, el pistén 28 estd en posicién su
perior. Merced z la accidn de los pistones 20, 21, se hace des~-
cender el pistdn 28 que comprime la materia dispuesta en la tol-
va 11 donde es mantenida a temperatura ambiente por el dispositil
vo de enfriamiento 12. El pistdn 28 continus descendiendo y la
materia es éplastada v despuds arrastrada a la extrusionadora L,
sin arrastrar el punzdn 33 que permanece inmovil, Una vez alcan
zado por el pistdn 28 la parte més inferior de su carrera, es re
montado a su posicidén de partida y comienza de nuevo otro ciclo.

En estas condiciones se ha extrusionado una férmula del
mismo tipo que en el ejemplo anterior. Las temperaturas permane-—
cen idénticas y las presiones pasan a 1.500-180C0 bares. Las ca—
racteristicas de los productos obtenidos son idénticas a las da-
das en el ejemplo 1.

Segln otra variante de realizacidén del dispositivo, no
se ha previsto ni placa 24, ni pistones 20 y 21 y el pistén 28
forma una sola e idéntica pieza con el punzdn 33, ELl pistén 28
estd constituido en éste caso por una parte moldeada integralmen
te en la zona superior del punzdn. Merced a la accidén del pistédn
32, se hace descender el punzbn 33. La parte del punzdn 33 que
cumple la misidén del pistén 28 penetra en la extrusionadora 4 ¥
comprime la materia dispuesta en la tolva 1l. Lia materia es aplag
tada y después arrastrada a la extrusionadora 4. El pistén-punzén

33-28 aglcanza la parte interior de su carrera e inmediatamente

remonta a su posicidén de partida por mediacibn del pistén 32, UnI

férmula ha sido extrusionadas en este dispositivo, siendo la férm

la utilizada del mismo tipo que en el ejemplo 1. Psra presiones
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conprendidas entre 500 y 1.000 bares, la temperatura de la zona
de calcinacidn esti comprendida entre 140 y 16000, ¥y la tempers
tura de la zona de reticulecidn, entre 200 y 250°C, Los grados
de gel verian de 20 a 95%, la resistencia a la ruptura a la trag
cibn de 250 a 200 kg/cme, el alargamiento de mds de 500 a 100%
aproximadamente, y los ensayos bajo esfuerzo de 10 a més de
5.00C horas.

En esta memoria se ha descerito e ilustrado la modalidad
preferente del invento, peroc se pueden efectuar cambios y modifi
caciones y se pueden utilizar algunas caracteristicas en combing
ciones diferentes sin desviarse del alcance del invento definido
en las reivindicaciones.

Descrité suficientemente la naturaleza del invento, asi
como la manera de realizarlo en la prictica, debe hacerse cons-—

tar que las disposiciones anteriormente indicadas son suscepbti-

cipio fundsmental,
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REIVINDICACIONES

1.~ Procedimiento y dispositivo de fabricacidén continua

de productos de materis termoplistica reticulada a partir de una

i

mezcla que contiene un agente reticulante, procedimiento segin ¢
cual se conforma, merced a medios de presiém, la mezcla de mate-
ria termopléstica y de sgente reticulante y después se provoca
la reticulacién con ayuda del mencionado agente, procedimiento
caracterizado porque se coloca la mezcla reticulable en el inte
rior de una zona de calcinacidén donde se la somete a la accibn
de los medios de presién y de una temperatura de caleinacién al
mismo tiempo que se la conforma y se la conduce sin modificacidn
de forma con ayuda de los mismos medios de presibén a una zona
donde, por elevacibén de la temperatura, se provoca finalmente lg
reticulacidn.

2.~ Procedimiento segln la reivindicacibn 1, caracteri-
zado porque se hace paéar 12 mezcla reticulable de forma rectilé
nea al interior de las zonas de calcinacidn y de reticulacibn.

%,~ Irocedimiento segiin una de las reivindicaciones 1 j
2, caracterizado porque se hace pasar la mezcla reticulable ba-
jo una seccidn de paso constante al interior de las zonas de cal
cinecidn y de reticulacidn.

4,- Procedimiento seg@n una de las reivindicaciones 1 a
3, caracterizado porque en el caso de polietileno de alta densi-
dad, superior a 0,950, y de peso molecular superior 6 igual a
200,000, la temperatura de la zona de reticulacibn estd compren
dida entre 200 y 300°C.

5,- Procedimiento segln la reivindicacién 4, caracteri-

zado porque la temperatura de la zona de calcinacifn estd comprep

dida entye 160 y 180°C.
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6.~ Frocedimiento seglin una de las reivindicaciones 1
a 5, caracterizado porque en el caso de polietileno de alta den
sidad, superior a 0,950, y de peso molecular superior 6 igual a
200,000, la temperatura de la zona de reticulacidn esti compren
dida entre 200 y 300°C.

7.— Procedimiento segin una de las reivindicaciones 1
a 64 @racterizado porgue en el caso de polietileno de alta den=-
sidad, superior a 0,950, y de peso molecular superior 4 igual a
200.000, la presidn ejercida sobre la materia reticulable estd
comprendida entre 500 y 1.800 kg/cma.

8.~ Dispositivo para la realizacidén del procedimiento
seglin las reivindicaciones 1 a 7, caracterizado porque comprende
sugeriéndose seéﬁn un mismo eje, una alimentacién de mezcla reti
culable, una extrusionadora de calcinacibn y una extrusionadora
de reticulacibén, delimitando estas extrusionadoras un espacio
continuo en el que se ejercen medios de presidén y que comprenden
cada una medios de calentamiento,

9.~ Dispositivo segin la reivindicacién 8, caracteriza
do porque comprende un punzén dispuesto en el interior de las
extrusionadoras de calcinacibén y de reticulacibn y que agencia
con éstas un espacio anular, comprendiendo este punzdn igualmen
te medio de calentamiento interiores distintos s la altura de 1
extrusionadora de calcinacién y de la extrusionadora de reticuld
cidn, estando entonces constituidos los medios de presién por un
pistén anular.

10.~ Dispositivo segln la reivindicacién 9, caracterizg
do porque el punzdn estd montado mévil segln la misma direccidn
que el pistdn, con una carrera inferior a la de este pistén,

11.- Dispositivo segfin la reivindicacién 9, caracterizg]

do porque el punzdn es fijo.
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12.- Dispositivo segln la reivindicacidén 9, caracteriza-~

do porque el pistén es solidario del punzén.
13.- Dispositibo segin una de las reivindicaciones 8 a
12, caracterizado porque la alimentacidn de materia reticulable

comprende medios de enfrismiento.

14,~ Procedimiento y dispositivo de fabricacibn continuag

de productos de materia termoplastica reticulada a partir de una
mezcla que contiene un agente reticulante, tal ¥ como queda sus-—
tancialmente descrito en la presente Memoria y en el dibujo adjun
to.
Esta Memoria consta de dieciseis hojas escritas a méqui-

na por una sola cara.
Madrid, 3 WAR W77
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