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estén provistas a su alrededor de peliculas de pared de una

~ donde durante la reaccién dé polimerizacién de urea y for-

nante. Por ejemplo, se han empleado los copolimeros de eti-

~ leno-anhidrido maleico, los copolfmeros de éter metilvinili-

~2 - REF: F2-20725/NK

-RESUMEN DE LA INVENCION

Un método- de formacidén de microcédpsulas con gran resis-
tencia al calor y baja permeabilidad, que consiste en for-

mar pelfculas de pared de una resina de urea—-£formaldehido

alrededor de gotitas individuales de una solucifn oleosa hi-

dréfoba mediante una reaccifn de polimérizaciﬁn de urea Y
formaldehido en presencia de alcohol polivinflico carkoxi-

lado. ‘ '“(

ANTECEDENTES DE LA INVENCION

1. Campo de la invencifn

Esta invencibn se refiere a un método de formacidn de

microcdpsulas que contienen gotitas de aceite hidréfobo y

resina de urea-formaldehido. M8s especificamente, esta in-
vencifn se refiere a un método de formacidén de microcépsu-

las con objeto de mejorar la funcién de las microcépsulas,

maldehido héy presente alcohol polivinilico carboxilado,
con lo que se producen paredes de urea-formaldehido alrede-
dor de las gotitas individuales de la solucién oleosa hidrd-

foba dispersada en una fase acuosa.

2. Descripcién de la técnica anterior
Hasta ahora, se han probado varios electrolitos macromo-
leculares durante la formaci6n de paredes de microcipsulas

por polimerizacién de urea y formaldehido alrededor de una

solucién oleosa hidr6foba previamente dispersada. Estos eleg|

trolitos funcionan evitando la coagulacién de las microcép-

sulas ademds de funcionar como .ligante y como aceite emulsioj
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co y anhfdrido maleico y el &cido poliacrflico como electro-
litos macromoleculares, como describe la patente estadouni-
dense 4.001.140. Sin embargo, las pelfculas de las paredes
de las microcdpsulas producidas utilizando estos electroli-
tos macromoleculares no presentan una resistencia al calor
y una resistencia mecédnica suficientes y/o presentan gran
permeabilidad. Por consiguiente, el uso de microcépsvlas
conteniendo aceite producidas utilizando los electrolitos ma
cromoleculares antes descritos en l&minas de copia srnsibles
a la presién ha fdo acompaﬂédo de los defectos descritos a
continuacién: |

a) Deterioro de la permeabilidad de la pelicula de pared
de la microcédpsula causado por el calor, que da lugar & una
reduccién de la capacidad de coloracifn de las hojaz de co-
pia sensibles a la presién cuando se dejan permanecer en una
atmSsfera a temperatura elevada.

b) Cuando se humedece con agua una pila de hojas de copia
sensibles a la presifn, se produce una intensa coloracién
de las hojas reveladoraé del color o de las hojas de las
cdpsulas, debido a la gran permeabilidad de las pelfculas de
las paredes de las microcédpsulas.

COMPENDIO DE LA INVENCION

éor lo tanto, el objeto de esta invencién es eliminar los
defectos descritos. Especificamente, el objeto de esta in-
vencién es proporcionar un método de formacién de microcép—
sulas de gran resistencia al calor y permeabilidad reducida.

Los objetos descritos se consiguen formando una pared de
resina de urea-formaldehido alrededor de gotitas previamente
dispersas de una solucifén oleosa hidréfoba, mediante una

reaccién de polimerizacibén de urea y formaldehido en presen-
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_grupos carboxi de 1 a 40 moles por ciento aproximadamente.

| Los alcoholes polivinilicos carboxilados pueden preparcrse

" monémero vinflico o vinilidénico conteniendo un grupo carbo-

anhfdridos de &cidos, haluros de &cidos y similares), con

rpolivinilico con dcido malénico, &cido maleico, &cido teref-|

cia de alcohol polivinflico carboxilado.

DESCRTIPCION DETALLADA DE LA INVENCION

Los aicoholes polivinflicos carboxiladoquue pueden em-
plearse en esta invencién presentan.un peso molecular ovrome-—
dio en peso de 1000 a 300.000 aproximadamente, pfeferiblemenn
te de 10.000 a 150.000 y todavfa mejor de 10.000 a 100.000;

un grado de saponificacién del 50 al 98 % y un contenido de

por diversos métodos. Por ejemplo, (1) copolimerizando un

xi (v.q. los monémeros descritos en la patente canacdiense
929.430, por ejemplo &cido acrflico, &cido metacrilico, bci-
do fumirico, &4cido itac6nico, &cido maleico, adidoAcfoténi-r
co, etec) con un éster viniiico {v.g. ésteres de alcbholes
vinflicos y 4cidos carboxflicos conteniendo de 1 a 5 4tomos
de carbono, como el E&ster acetato de vinilo, ete) e’hidroli-
zando los copolimeros resultantes; o (2) por reaccién de

alcohol polivinflico con derivados &cidos polib&sicos (v.g.

lo gque se introducen grupos carboxi en las cadenas laterales
dél alclhol polivinilico. Por ejemplo, ?ueden prepararse
alcoholes polivinflicos carboxilados en la forma descrita eh
la patente jéponesa publicada 38.753/1976.

Los alcoholes polivinilicbs carboxilados preparados-uéi—
lizando cualquiera de los métodos descritos pueden ser em-
pleados en esta invencidn. Son ejemplos eépecificos de alco-
holes polivinflicos carboxilados, vor ejemplo, un producto

parcialmente esterificado preparado por reaccién de alcohol
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télico o un anhidrido o un cloruro de &cido de los mismos.

El proceso de microencapsulacién de esta invencién es ilug
trado con detalle en lo que sigue.

El procedimiento de esta invencidn consta b&sicamente de
las siguientes etapas:

(1) preparar una solucién acuosa de un alcohol polivini-
lico carboxilado y urea;

(2) emulsionar v dispersar una solucibn oleosa hidr6foba
précticamente insoluble en la solucibn acuosa prepariis en
la etapa (1) que se convierte en el material nuclear de la
solucibén acuosa (1);

(5) mezclar formaldehido y

(4) permitir que la urea y el formaldehido se polimeri-
cen en el sistema acuoso resultante con agitacidn.

En el procedimiento, la urea puede ser agregada al siste-
ma de microencapsulacién en la etapa (1), después de la eta-
pa (2) y antes de la etapa (4). La urea y el formaldehido
puede agregarse al mismo tiempo.

La presencia de sales ambnicas de los &4cidos en el momen-

to de la reacci6n de polimerizacién puede acelerar esta filti
ma. El &cido que forma la sal aménica 4cida nuede ser un
ééido orgénico o inorgénico con un pKa ¢ 5, preferiblemente
pKa € 2 y todavia mejor pKa £ -1, Son ejemplos de &cido
inorgé&nico el selenuro dé hidré8geno, fluoruro de hidrSgeno,
&cido nitroso, 8cido cloroso, &cido fosférico, &cido arséni-
co, &cido fosforoso, &cido sulfuroso, &cido perySdico, &ci-
do hipofosforoso, 8cido pirofosférico, &cide y6dico, &cido
clérico, &cido crémico, &cido nftrico, &cido permangénico,
8cido selénico, &cido sulfénico, &cido clorhfdrico, &cido

perclérico, bromuro de hidrégeno, yoduro de hidr6geno, etc.
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ma de polimerizacibén. El aceite hidréfobo generalmente se

del 5 al 50 % en peso y préferiblemente del 20 al 40 % en

zacién de la urea y el formaldehido, el nH de todo el sis-

Son ejemplos de-écidos orgénicos el &cido f6rmico, &cido
ac8tico, &cido prOpiéniqo, dcido trifluoracético, &cido tri-
cloroacético, ééido acrflico, &cido benzoico, &cido naftoico
4cido bencenosulf6nico, &cido naftalensulfénico, &cido p-to-
luensulfénito, &cido ox4lico, &cido malénico, &cido succini-
co, &cido-glutfrico, &cido adfpico, &cido oxaloacético{ éci—
do maleico, écido‘fumérico, Scido tartérico, ééido fL&licd,

dcido citrico, etc. Son ejemplos preferidos de las sales

ambnicas el cloruro aménico, sulfato aménico, nitrato améni-

coy dihidrééeno—fosfato aménico. Estas sales se agregan
habitualmente después de la etapa (2). |

Los alcoholes polivinflicos carboxilados son eficaces
cuando se emplean en una proporci6n del 0,1 al 20 % en peéo
aproximadamente. Ademis, en el sistema de encapsulacién de
esta invencién, los alcoholeS’polivinilicog darboxilados-se
utilizan preferiblemente 5 una concentracidén que oscila apro

ximadamente entre 0,5 v 10 % en peso y todavia mejor en una

encuentra en el sistema de polimerizacién en una proporcidn

péso. La concehtracién de la urea empleada es alrededor de
i a 50 % en peso y oreferiblemente alrededor de 4 a 40 % en
peso, calculada sobre el.aceite y el formaldehido se uti-
liza en una proporcidn de 0}6 a 5,0 moles por ciento, pfe~
feriblemente 1,0 a 4,0 moles por ciento y todavia mejor de
1,4 a 3,0 moles por ciento, calculada sobre la urea.

Para forzar el transcurso de la reaccién de polimeri-

tema debe ajustarse a 7,0 o menos, preferiblemente a 5,0 o

r

.concentracién de 1 al 5 % en pesd, calculada sobre el siste-|

______
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menos, todavia mejor a 4,5 o menos e incluso mejor a 4,0 o
menos. Cuanto més bajo sea el pH, mejor. Ademds, la tempera-
tura del sistema de reaccidn debe llevarse a 10-95°C, prefe-
riblemente 25-85°C, todavia mejor 35-75°C y afin mejor 45-60°Q
Como materiales nucleares adecuados para formar las micro
cdpsulas individuales, podemos mencionar los aceites natura-
les, minerales, animaies o vegetales, aceites sintéticos y
similares. Son ejemplos de aceites ﬁineréles el petréleo y‘
las fraccionés de petr6leo como queroseno, gasolina, nafta
y aceite de parafina. Son ejemplos de aceites animales los
aéeites de.pescado, acelte de manteca y similares. Son ejem-
plos‘de aceites vegetales el aceite de cacahuet, aceite de
linaza, aceite de soja, aceite de.castor, aceite de mafz y
similares. Son ejemplos de aceites sint&ticos los bifenilos
(v.g. isopropilbifenilo, isoamilbifenilo, etc), compuestos

terfenflicos (v.g. los descritos en la solicitud de patente

‘alemana publicada n°® 2.153.635), los compuestos de &cido fos-

f6érico (v.g. fosfato de trifenilo), los compuestos naftaléni-
cos (v.g. diisopropilnaféaleno descrito en la solicitud de
patente alemana publicada n° 2.141.194 y en la patente esta-
dounidense 4.003.58%), compuestos de metano (v.g. 2,4-dime-
tildifenilmetano que estﬁ descrito en la solicitud de paten-
te alemana publicada n° 2.153.634 y en la patente estadouni-
dense 3.836.383), compues£os de &cido ft&lico (v.g. ftalato
de dietilo, ftalato de dibutilo, ftalato de dioctilo, etc),
compuestos salicflicos (v.g. salicilato de etilo) y similares.
Estos aceites se emplean habitualmente en una proporcién del
5 al 50 % en éeso, preferiblemente alrededor del 20 al 40 %
en peso.

A estos aceites naturales minerales, animales o vegeta-
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" que evitan la'coagulaciéﬁ de las cépsulas (v.g. en la Etapa

' cinol; catecol, pirogalol, floroglucina, &cido gflico, hidrot

puestos amfnicos. Generalmente, la amina puede agregarse

les y aceites sintéticos pueden mezclarse adecuadamente pro=-
ductos quimicos agricolas, medicinas, perfumes, producﬁos
qufmicos, adhesivos, cristales liquidos, alimentos, mate=-
riales limpiadores, precursores de colorantes, reveladores
del color, catalizadores, inhibidores de lavcorrosién y
similares, de acuerdo con el uso.

En el momento de la polimerizacién de la urea y el for-|
maldehido de acuerdo con esta invencién, puede agregarse
opcionalmente al sistema de reaccién del 5 al 30 % en peso,

calculado sobre la cantidad de urea, de fenoles;éolihidricos

(1) o después de la Etapa (2) o en la Etapa (3)). Los feno-
les polihidricos estén descﬁitos en la patente estadouniden-

se 4.001.140. Son ejemplos de fenoles polihfdricos el resor-

quinbna, orcina , &cido té&nico y similares.

El término resinas de urea-formaldehido en el sentido
utilizado en esta memoria se emplea en un sentido un poco.‘
nés amplio y no se limiéa estrictamente a las resinas cons-
tituidas por urea y formaldehido sino que también incluye laf
amino-resinas. Las amino-resinas, en general, son las prepa-
radas a partir de compuestos que contienen por lo menoé dos
grupos amino en una molé&cula, ureé,»y aldehidos, meaiante
una reaccién de polimeriéacién. Son ejempios de estas aminas
la guanidina, N-metilurea, tiourea y melamina. En esta memo-
ria, el término resinas de uréa-formaldehidoVtambién.inclu-

yé estas resinas de urea-formaldehido modificadas con com-

cuando se prepara la solucién de alcohol polivinflico carbo-

xilado y urea durante el prbceso o0 después de emulsionar y
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dispersar la solucién oleosa. Otra alternativa consiste en
agregar la amina cuando se estd mezclando el formaldehido.
La cantidad de amina puede ser de 0 a 1 mol por mol de urea.
La patente estadounidense 4.001.140 describe el uso de amino;
resinas en la formacidn de microcdpsulas.

Esta invencidn es muy Gtil para la produccién de micro-
cipsulas, especialmente las que se aplican a hojas dz copia
sensibles a la presién. De acuerdo con esta invencidn, los
alcoholes polivinflicos carboxilados se encuentran presentes
como electrolito macromolecular aniénico en el momento de
la formacifn de las pelfculas de pared de resina de urea-for
maldehido, lo que puede conducir a la produccién de micro-
cipsulas con una gran resistencia al calor y baja permeabi-
lidad.

El tamafio de las microcdpsulas puede ajustarse al fin
pretendido. En el caso de las hojas de copia sensibles a'la
presidn, el tamafio de las microcfpsulas oscila preferible-
mente entre 1 y 20 micras, todavia mejor entre 1,5 vy 10 mi-
cras y aln mejor entre i y 8 micras.

Esta invencidfn serd ilustrada con mayor detalle median-

te el siguiente ejemplo y ejemplos comparativos. Sin embar-

~go, este ejemplo no debe considerarse limitativo del alcance

de ia invencifn. Todas las partes, porcentajes, relaciones,
etc, se dan en peso salvo indicacién en contrario.
EJEMPLO
Se disuelve en agua caliente un alcohol polivinflico
carboxilado (peso molecular: aproximadamente 100.000; grado
de saponificacifén: 90 % y contenido en carboxi: 5 moles por
ciento) para preparar una solucifén acuosa al 10 %. Se ahaden

2,5 partes de urea y 0,25 partes de resorcinol a 25 partes
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de la solucifn acuosa y se disuelve con agitacién. El1l pH del
sisﬁema resultante se ajusté»a 3,7 empleando &cido clorhi-
drico 1N. ‘ |
A la solucibn acuosa antes obteﬂidé»se afiaden 25 par;
tes de diisopropilnaftalenoc en las que ée ha*disuelfo un
2,5 % de lactona violeta cristal y 1,0 % de azul de benzoil-|
leucometileno, con intensa agitacién y se emulsiona para
producir una emulsién de aceite/agua. La agitacibn se inte-~

rrumpe cuando el tamafio de las gotitas de aceite es por tér-

mino medio de 5 micras.

A esta emulsifn se agregan 30'§artes de una solucién
acuoga al 1,0 % de cloruro améﬁigo. Se -afiaden gota a gota
6;4 partes de una sblucién acuosa de formaldehido él 37 %
mientras se continfa agitando la solucién v la temperatura
del sistema se ajusta a 60°C. Se Qrosigue la agitaci6n duran
te una hora y la temperatura del sistgma se mantiene:constag
te. Despuds el sistema se enfrfa a 25°C paré dar una suspen-

sién de cépsulas que contienen un aceite formador de color.

Las cipsulas obtenidas en este ejemplo son ftiles para

 preparar hojas de copia sensibles a la presién,

EJEMPLO COMPARATIVO l,

Se produce una suspensién de cépsuias de la misma forma
que en el ejemplo anterior, a excepcidn de que se utilizan
25 partes de una solucién acuosa al 10 % de un copolimer9
de etileno-anhfdrido maleico (EMA-21; nombre comerciaQ pro-
ducido por Monsanto Chemical Co.) en lugar dé_25‘partes de
una ‘solucién acuosa al 10 % de alcohol polivinilico carboxif’
lado y el pH se ajusta empleéndo una solucifn acuocsa al 20%

de hidréxido s6dico en lugar de 4cido clorhfdrico.
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EJEMPLO COMPARATIVO 2

Se prepara una suspensién de c8psulas de la misma for-
ma que en el Ejemplo, a excepcifn de que se utilizan 25 par-

tes de una soluci6n acuosa al 10 % de copolimero de &ter

1

vinilmetflico/anhidrido maleico (Gantrezan-139, nombre comer]
cial, producido por General Aniline & Film ; peso molecu-
lar: aproximadamente 25.000) en lugar de 25 partes de una
solucién acuosa al 10 % de alcohol polivinflico carboxilado
y el ajuste del pH se realiza empleando una solucidén acuosa
al 20 % de hidr6xido s6dico en lugar de &cido clorhifdrico.

EJEMPLO COMPARATIVO 3

‘Se intenta una encapsulacién de la misma forma gques en
el Ejemplo a excepcidén de que se utilizan 25 partes de una
solucidn acuosa al 10 % de &dcido poliacrflico (G-36-10, nom-
bre comerciai, producido por Arakawa Kagaku, K.K. ), en lu-
gar de 25 partes de una solucifn acuosa al 10 % de alcohol
poelivinilico carboxilado y el pH se ajusta empleando una
solucién acuosa al 20 % de hidr6xido s6dico en lugar de &ci-
do clorhidrico, pero se produce agregacifén entre las cépsu-
las obtenidas y se solidifica.

EJEMPLO COMPARATIVO 4

Se realizan todas las operaciones del proceso de encap-
sulacién de la misma forma que en el Ejemplo a excepcién de
que se emplean 25 partes de una solucién acuosa al 10 % de
alcohol polivinfilico (Poval-205, nombre comercial, producido
por Kuraray Co,) en lugar de 25 partes de una solucibn acuosa
al 10 % de alcohol polivinilico carboxilado, pero no pueden
producirse pelfculas de pared para cépsulas.

Se agregan 50 partes de agua a 50 partes de cada una

de las suspensiones para cédpsulas obtenidas en el Ejemplo,
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en sélidos de 3,0 g/m%, y se seca para preparar la hoja C.

12

en el Ejemplo Comparativo 1 y en el Ejemplo Comparativo 2
y el pH de la mezcla resultante se ajusta a 10. La mezcla se
aplica a una hoja de papel con un peso de 50 g/m2 en una proj
porcién en seco de 4,2 g/m2 con una varilla de recubrimiento
y se seca para producir'una hoja recubierta de cé&psulas (gn
adelante denominada hoja A). _
La hoja reVeladora (en adelante hoja C) utilizada en
combinaciéﬁ con la hoja A para evaluar la resistencia al éa-v»
lor y'la permeabilidad (coloracién después de sumergi:z en
agua) de la pelfcula de las paredes obtenida se prepara como}
éigue: - .
"se dispersan o disuelven 60 partes de caolin y 2 partes
de alquilbencenosulfonato sédico en 300 partes de agua y la
dispersién resultante se ajusta a pH 10 empleando una soiuciy
acuosa al 10 % de hidréxido sédico. Agitando cuidadosamente
se agregan a la dispersién 70 partes de una solucibn aéuosa
al 10 % de cloruro de cinc. Después, mientras contina la
agitacién, se imyecta en la dispersién resulténte para desenca-
denar la reacci6n una sélucién preparada disolviendo 0,1 equj
valentes-gramo de &cido 3,S—ai-ter-butil—salicilico en 200
partes de una solucidn acuosa al 2 % de hidr6xido s6dico. A
la .dispersifn asf obtenida se agregan 50 partes de un l&tex
de éopolimero de estireno~putadieno carboxilado (con un con-
tenido de sdlidos del 40 %) para preparar una solucién de
£ecubrimiento. Esta soluciép de recubrimiento se aplica ;
una hoja de papel con un peso de 50 g/mzrempléando una vari-

lla de recubrimiento, de forma que se obtenga un contenido

Las caracterfsticas de las c8psulas se estudian como

sigue:
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Resistencia al calor

Después de colocar la hoja A sobre la hoja C de manera
que la superficie recubierta de cépsulas de la hoja A quede
frente a la superficie recubierta de revelador de la hoja C
y prensar bajo una presién de 600 kg/cmz, se mide la densi-
dad de color sobre la superficie de la hoja C. Por otra par-
te, empleando una hoja A que se ha dejado durante 10 horas
en una estufa calentada a 100°C, se realiza la misma medida.
La resistencia al calor se evalua baséndose en el cambin de
la densidad de color causado por el tratamiento de calefac-
¢ién descrito. Es decir, la resistencia al calor estd repre-
senfada por la relacidén entre la densidad de color alcanza-
da con la hoja A que se deja durante 10 horas a 100°C y 1la
densidad de color obtenida con la hoja A que no ha recibido
ningln tratamiento térmico, cuya relacién se multiplica
por 100,

Las medidas de la densidad de color se realizan emplear
do un espectrofotémetro del tipo de reflexién (espectrofo-
témetro Beckman DB, longitud de onda de la medida: 610 my).

Coloracién por inmersién en agua

‘'La superficie recubierta de cépsulas de la hoja A y la
sﬁperficie recubierta de revelador de la hoja C se colocan

cara a cara y se sumergen en agua durante 5 segundos. Des-

pués de secar, se mide la densidad de color sobre la super-

ficie de la hoja A empleando el espectrofotdémetro antes des
crito.

Las caracterfsticas descritas de las paredes de las
cépsulas en el Ejemplo, Ejemplo Comparativo 1 y Ejemplo
Comparativo 2 se encuentran todas ellas en la Tabla I con

fines comparativos.
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%% A: ideal para uso préctico

14

TABLA T

Caracteristicas de las peliculas de la cépsula

Agrega- Resistencia Coloracién por inmer-

- cién al calor* sién en agua** (permeabilidad
Ejemplo nula " 100 A
Comparativo 1 nﬁia .90 ¢
Com@arativn 2 mula - 99 . B

* 100: hing@in problema en uso préctico.
90 o menos: descenso de la capacidad colorante con el

transcurso del tiempo

B: densidad de coloracién algo alta - de uso practico
cuestionable |

C: densidad de coloracién considerablémente alta -~ inade-|
cuado para uso proa&tico.

Puede verse en los resultados de la tabla que solamen-
te las cépsulas del Ejemplo tienen una resistencia al calor
adeduada péra uso préctico y en cuanto a la coloracién ﬁor
innersién en agua, las é&§sulas del Ejemplo son las que
presentan el mejor efecto anti-coloracién.

Como se ha indicado antes, es evidente gue la pfesencia
de a1¢oho1 polivinflico carboxilado durante la formaci6n de
la pared de resina de urea-formaldehido puede dar lugar a
una'pared de cépsula con excelentes caracteristicas (especiall
mente baja permeabilidad al sumergir en agua). Este resﬁlta-
do es inesperado y sorprendente a la vista del hecho de que
el alcohol polivinflico que no contiene ningﬁh grupo carbo-
xi impide o no puede contribuir a la formacién de pelfculas
de pared, como se demuestra en el Ejemplo Comparativo'4.

Aunque la invencién ha sido descrita con detalle hacien|
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do referencia a realizaciones especificas de la misma, resul

tard evidente al experto en este campo que pueden incluirse
diversos cambiocs y modificaciones sin apartarse del espfritu
y alcance de la misma.

En reslmen, la Patente de Invencién que se solicita de
ber& recaer sobre las siguientes:

REIVINDICACIONES

1. Un método de formacién de microcdpsulas que consis

te en formar una solucifn acuosa de un alcohol polivinflico
carboxilado, emulsionar y dispersar una solucidn hidr&foba

en dicha solucidn alcohblica para formar gotitas de la so-

lucién oleosa hidréfoba, afiadir urea, opcionalmente un com-

puesto que contiene por lo menos dos grupos amino y un al-
dehido al sistema y someter a reaccién de copolimerizacién

para formar una pared de resina alrededor de las gotitas
de aceite hidr&fobas.

2.~ Un método seglin la 'reivindicacién 1, donde se
afiade al sistema urea y.formaldehido.

3.~ Un m&todo seglin la reivindicacidn 2, donde el al-
cohol polivinilico carboxilado tiene un peso molecular de

1000 a 300,000 aproximadamente, un grado de saponificacifdn

de 50% o més y un contenido en grupos carboxi de 1l a 40 mo-
les por ciento aproximadamente.

4,- Un método seglin la reivindicacibén 2, donde el al-
cohol polivinfilico carboxilado se encuentra en el sistema
de polimerizacidn en una proporcién del 0,5 al 1lO% en peso,

calculada sobre el peso del sistema.

5.- Un método segln la reivindicacidn 2, donde hay
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presente ademds una sal dcida de amonio durante dicha poli-

merizacién,

6.~ Un método segfin la reivindicacidn 2, donde hay
presente ademds un fenol polihidrico durante dicha polimeri-
zacidbn.

7.~ Un método segfin la reivindicacién‘i, donde se aﬁg
de un compuesto que contiene por lo menos dos grupos anmino.

8.~ Un método seqgfin la reivindicacidn 7, donde dicho

compuesto que contiene por lo menos dos grupos aminc es

guanidina, N-~metilurea, tiourea o melamina.

9.- Se reivindica por filtimo como objeto sobre cl
que ha de recaer la Patente de Invencién que se solicita:
UN METODO,DE'FORMACION DE MICROCAPSULAS.. |

Todo donforme queda descritd y reivindicado en la
presente memoriavdescriptiva qué consta de dieciseisrpégi~

nas mecanografiadas.

Madrid, 19 de Diciembre de 1.978

BERNARDO UNGRIA
P' .
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