:
>
q
v
O
<
=
O
-
<
o
-
=
0

5




RESUMEN

¢ describen las caracteristicas asocia-

das a un proyecto desarrollado en
México para la sintesis del monomero (re-
sina) asi como del desarrollo de la tecno-
logia (cinética de polimerizacion) para la
fabricacion de manufacturas plasticas de-
rivadas de ese monOmero, principalmente
el lente oftalmico organico (se excluye el
lente de contacto).

[La importancia de este desarrollo se
basa en que €l consumo de lente oftalmico
a escala mundial crece con una tasa pro-
medio mayor al 10%, con mayor rapidez
en los paises en vias de desarrollo. La pro-
duccion del monOmero se restringe a un
hermético oligopolio de 5 paises industria-
lizados, China y la URSS. La produccion
del lente oftdlmico organico estda tambi€n
concentrada en unos pocos paises alta-
mente industrializados, con algunas ma-
quiladoras en los paises en desarrollo.

Mediante la inyecciOn del capital re-
querido para industrializar esta tecnologia,
México puede convertirse en exportador
de lente oftdlmico orgédnico al Hemisfe-
rio Norte, y abaratar enormemente €l pre-
cio al consumidor en paises como los de
América del Sur y Africa. El proyecto
puede abordarse de dos formas: la pro-
duccién conjunta de mondmero y manu-
factura, o comenzar por la produccion
de la manufactura, importando la materia
prima, € integrando subsecuentemente la
produccion del mondmero.

1. STATUS QUO DEL LENTE
ORGANICO

Es bien sabido que la industria Optica €n
Mé€xico es aiun muy incipiente, y en muchos
aspectos practicamente inexistente; desde
los dispositivos Opticos mas sencillos, como
lupas de buena calidad, hasta los més
complejos, son productos de importacion.
En el caso de la industria del lente
oftalmico, la situacion es un fiel reflejo de
ese letargo previamente mencionado. En
efecto, el vidrio mineral de calidad Optica
y oftalmica no se produce en el pais, de tal
forma que la industria nacional se limita
al procesado del vidrio importado para
darles la potencia o dioptria requerida
comercialmente.

Con el advenimiento hace aproximada-
mente cuatro décadas del vidrio Optico
y oftdlmico sintético (el llamado lente
organico o de plastico), €ste ha desplazado
rapidamente al lente de vidrio mineral a
tal grado que en la actualidad el empleo
a escala mundial de lente organico (ex-
cluyendo el lente de contacto) representa
el 70% del consumo total, con tendencia
rapida a desaparecer ¢l lente oftdlmico de

1. Worldwide Supply and Demand Study of Diethylene Glycol bis Allyl Carbonate. M

vidrio minerall.2.

En el caso particular de los EUA, en
1987 se comercializaron 61 millones de
pares de lentes, de los cuales 45.2 y 15.8
fueron respectivamente de vidrio organico
y de vidrio mineral2. En lo relativo a lentes
para el Sol, el 75% se produce en vidrio
organico y 25% en vidrio mineral, lo que
acorde a la Asociacion de lentes para cl
Sol de los EUA ello significé en 1987 una
venta de aproximadamente 142 millones
de pares de lentes organicos para el Sol en
ese paisl.

El lente organico que se comercializa en
los EUA proviene en gran parte de Italia,

Espana, Francia, Alemania, Brasil, de los
paises de la Cuenca del Pacifico y de 4
maquiladoras extranjeras en el norte de
México. El consumo de lente oftalmico
se incrementa anualmente en un 10% en
promediolZ. Acorde a UNICLEF uno de
cada diez ninos en €l mundo requiere de
Ilentes oftalmicos, y es precisamente el
lente organico el dirigido a la poblacion
infantil, ya que en general su peso es del

orden de un tercio del de vidrio mineral,
ademas de su mayor resistencia al impacto

y al astillamiento.

Por otro lado, todos los adultos de-
vienen presbitas en el curso de la cuarta
década de su vida, por lo que el consumo
del lente oftalmico es proporcional a la
tasa de expansion demogréfica y a la ex-
tension de la esperanza de vida. Super-
puesto a este crecimiento de la demanda,
el consumo esta tambi€n sujeto a ciertos
“booms” de demanda acordes a factores
de moda, como por ejemplo con lentes de
Sol, 0 la moda reciente en Norteamérica
de poseer varios pares de lentes oftalmicos
acorde a la vestimenta.

El lente organico se produce a partir de
dos tipos de resinas: las termofijas (o ter-
moestables) liquidas y las termopldsticas.
Las termoestables deben someterse a cier-
tos ciclos de curado (fraguado de varias
horas a temperaturas variables en hornos
de répida circulacion de aire o en bafos
de agua caliente) durante los cuales l0s
monomeros liquidos se polimerizan hasta
solidificarse con las caracteristicas desea-
das que determinan los moldes en los que
se infusiona el monomero.

La resina termofija que se utiliza por
c¢xcelencia en la industria oftalmica es el

éster .alilico llamado Dietilen Glicol bis
Alil Carbonato (DGBAC), cuyas marcas
registradas son CR-39, Nuriset 200, Rav 7
y XR-80. Otros termofijos que se utilizan
mucho en la industria Optica (aunque no
asi en la oftdlmica) para filtros, objetivos,
etc., son los poli€steres del tipo de los
que produce Homolite Inc. (H-100, H-
101, H-141, etc.). Entre las resinas

Study by Monkman International Consulting, 1989.
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termoplasticas liquidas mas populares que
se utilizan para la industria del lente estan
los €steres—acrilicos, como el polimetil-
metacrilato (bajo marcas registradas tales
como Perpex, Plexigas, Lucite o Acrylite),
los poliestirenos, los fenol-formadehidos y
principalmente algunos policarbonatos.
Aunque el proceso de moldeo por
extrusibn o inyeccion es mas rapido y
econOmico que el de fraguado, cuando
se requieren altas propiedades oftalmicas,
€stas se obtienen mejor via el fraguado,

ademas que los monomeros liquidos son

mdas baratos que los polimeros granula-
dos que se utilizan para extrusion O in-
yeccion. Estos altimos procesos se utili-
zan para producir los marcos de los len-
tes a partir de termoplasticos tales como
el acetato de celulosa (diakon) y otros.
Recientemente se ha introducido al mer-
cado un termopléstico solido de la familia
del Lexdn, que mediante moldeo por in-
yeccion produce lentes oftdlmicos que en
cierta medida pueden ser comparables en
calidad a los producidos por fraguado.

Las ventajas del vidrio mineral (tipo
“crown glass™) de calidad oftalmica sobre
el vidrio oftalmico organico son hasta
ahora, mejor fotocromismo (habilidad a
cambiar de color bajo la exposiciOn a
variaciones de intensidad de luz UV) y
un indice de refraccion mayor al DGBAC,
aunque algunos materiales nuevos poseen
aun mayor indice de refraccion. Esto
altimo se traduce en que se requiere
mayor curvatura en el lente plastico de
DGBAC para obtener una cierta dioptria,
y que para dioptrias negativas €l espesor
en las orillas y en el centro debe de ser
ligeramente mayor.

Como consecuencia de ello, 1a investi-
gacion (principalmente en Japon y en los
EUA) relativa al lente organico esta en-
focada actualmente al desarrollo de nue-
vOs monomeros y optimizacion del DG-
BAC, para obtener polimeros o copolime-
ros oftdlmicos de mayor indice de re-
fraccion, mejor fotocromismo, menor peso
especifico, mejor resistencia al impactoy a
rayaduras, mejor absorcion al UV y al IR,
menor reflectividad, menor distorsion con
el calor, mayor facilidad de coloramiento,
tiempos de curado mas cortos y mayor faci-
lidad de procesamiento en los talleres op-
tométricos.

Dentro de este contexto los producto-
res norteamericanos del DGBAC han des-
arrollado nuevas variantes de este mono-
mero con absorbedores inherentes que re-

ducen la transmision del UV (200400 nm)
a menos del 1% y del IR (700-1400 nm)

a menos del 10%, han reducido el tiempo
de curado entre un 60% y 75% depen-
diendo del grosor del plastico, mediante
aceleradores € incluso por polimerizacion

con radiacion, han incrementado la esta-
bilidad térmica hasta 140c y 210°C, han
incrementado ain mads su resistencia a la
abrasion y elevado el indice de refraccion
por arriba de su valor convencional prome-
dio de 1.499.

Estdn desarrollando tambi€n copolime-
ros del DGBAC con monOmeros ter-
moplasticos que evitan el molesto ma-
nejo del iniciador que se emplea con el
monémero liquido (generalmente el dici-
clohexil o disopropil peroxidicarbonatos)
que permiten su polimerizacion a tempera-
turas inferiores a los 100°C por extrusion,
inyeccion, o laminacién continua y facili-
dad para transferencia en el moldeo, a ma-
nera de utilizar el fraguado con fines de
post—curado. Asi tambi€n, estdn investi-
gando la forma de optimizar la habilidad
fotocromaética de este mondmero basico.

Entre los policarbonatos que pueden
ser moldeados por inyeccion, cabe men-
cionar, por ejemplo, el Lexdn de calidad
Optica (0Q2020) de General Electric, el
Makrolon de 1.Q3147 de Mobay y la Linea
Calibre de alta pureza de Dow. Algunos
de estos tienen absorbentes de UV inhe-
rentes, mayor indice de refraccion y menor
grado de contracciOn durante la polimeri-
zacion que el DGBAC.

El Japon se ha distinguido reciente-
mente en €l desarrollo de nuevos ma-
teriales para producir vidrio oftalmico
organico: Tokuyama Soda ha desarrollado
un material de la familia de los propa-
nos, llamado TS-26, en tanto que Nippon
Oil and Fats ha desarrollado un polimero
di€ster de acido fumarico. Con el 15-26
Seiko Epson Co. produce una linea de len-
tes llamados “Seiko Hi Lord” con indice de
refraccion de (nyg=1.60) aunque con peso
especifico mayor que el del DGBAC, en
tanto que con el polimero fumarico pro-
ducc una linea de lentes llamados “Placas
Seiko II GX” conng=1.56y peso especifico
Qe 1227

Estas lineas de Epson-Seiko han al-
canzado en el Jap6n un mercado equiva-
lente al 5% del de los lentes a partir del
DGBAC. Mitui Toatsu ha desarrollado un
nuevo sulfuro con uretano llamado MR-
6 que produce lentes con nyg=1.594 y gran
resistencia al impacto. Showa Highpoly-
mer ha desarrollado una resina basada en
el espirano que contiene dialideno— pen-
taeritril llamada Spilac, que utiliza Showa
Denko y Tokai Optical para producir la
linea de lentes Beluna, con ny=1.53 y peso
especifico de 1.28. Showa Denko esta utili-
zando otra resina que contiene un anillo de
benzeno, cuyos lentes alcanzan un ny;=1.65
y peso especifico tan bajo como 1.15.

Hakusui Chemical Industries han dcs-

arrollado un polimero adamanti-acrilato
con ny=1.535 y estabilidad térmica a

2. The Market for Ophthalmic Goods. A Business Tren Analysts Information Report, 1988.
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160°C. El Instituto de Investigacion In-
dustrial Gubernamental de Osaka ha des-
arrollado nuevas resinas de silicon organi-
co con anillo aromatico, cuyo polimero
alcanza un ny=1.565-1.61. Itoh Opti-
cal Industrial Co. LTD ha desarrollado
una resina termofija llamada IK-10, cuyo
polimero tiene un ny=1.563 y tasa de con-
traccion en la polimerizacion del 10% en
vez del 14% del DGBAC clasico.

En Europa el DGBAC esta firmemente
establecido, y los esfuerzos al respecto
s¢ han canalizado principalmente a incre-
mentar la pureza del monomero DGBAC,
lo que se traduce en una tasa menor de des-
echo de lente, mejor color (<10 Apha)y
mcjor calidad de la tintabilidad. 'JTambicn
se busca reducir la absorcion de agua del
mondmero, mayor resistencia al impactoy
menor distorsion con el calor del polimero.

Acorde al, el consumo actual de lente
oftdlmico organico a escala mundial es de
95.5% a partir del DGBAC y de 4.5% a
partir de los otros materiales. “The Op-
tical Manufactures Association” en EUA
opina que el futuro crecimiento del mer-
cado, en esta década, de lentes de materia-
les diferentes al DGBAC, no sera en de-
cremento de este ultimo, SInO a expensas
del vidrio—crown. El presente status—quo
técnico y comercial favorece al DGBACy
SUS nuevas versiones en proceso por lo que
los otros materiales enfrentan un reto de
mercado muy complejo, principalmente en
Europa y Australia.

Entre las razones por las que los Ientes
de policarbonato no logran aun penetrar el
mercado dcl DGBAC, es que en general
son de baja constringencia, lo que produce
mayor aberracion cromatica, son relativa-
mente blandos por 10 que requieren ne-
cesariamente recubrirse con capas protec-
toras para minimizar rayaduras, y no son
facilmente surfaccables (procesables), en

los talleres de prescripcion de la mayoria

de los optometristas, como lo c¢s el DG-
BAC, en el cual el recubrimiento es opcio-
nal.

Acorde a! ¢l consumo mundial del DG-
BAC (sin incluir posibles usos militarcs)
aumenta anualmente en un 10% aproxi-
madamente, en tanto que acorde az, en
los EUA el consumo de lente oftalmico
orgdnico aumenta de 8-12% por ano. En
1987 el consumo de lente (excluyendo
lentes de contacto) y sus marcos repre-
sentdo una suma de. 8 536 millones de
dolares, (24% por encima de 1985),!; de
éstos, cerca del 40% corresponde a lentes
oftdlmicos y de Sol fabricados en DGBAC.

La industria del Iente oftalmico ha es-
tado tradicionalmente controlada por un
oligopolio d¢ empresas europceas, nortea-
mericanas y japonesas, tales como Lissilor—
International y sus filiales, American Op-
tics, Coburn, Epson-Sciko, Norville, Sola,
Showa Denko, Orcolite, Combined Opti-
cal Industries L'TD, Tokai Optical, entre
otras. Debido al creciente consumo dc¢l
lente oftalmico, y dado que este tipo de in-
dustria, aun en su mejor nivel de automati-
zacion, requicre de una cantidad conside-
rable de mano de obra, esas empresas se
han expandido a paises donde la mano de
obra es barata, como en ¢l caso de México.

Entre las nuevas empresas que han
aparecido, algunas de ellas independientes
del oligopolio predominante, estan: Mom,
en I[Hungria; Swarovki en Austria; Asahi en
Corea; Polymer Lens en Tailandia; IOSA
en Brasil, y una empresa nucva en la
URSS. Debido a la posicion privilegiada
de la frontera norte de nuestro pais,
cuatro empresas multinacionales se han
establecido en calidad de maquiladoras,
exportando totalmente su producciOn a sus
comercializadoras en los EUA, por lo que
tienen que adquirir totalmente todo tipo
de insumos en ese pais vecino para evitar
ciertos tipos de aranceles al introducir la

producciOon a ese mercado; estas son: 1a
francesa Essilor International, en la ciudad
de Chihuahua; la japoncsa Epson-Seiko,

en Cd. Judarez, Chih. y las empresas
anglosajonas Sola y American Optics, €n
Tijuana, B, C. Debidoa la gran demanda
quc existe en los EUA desde donde se
exporta a otros paises, principalmente de
Amgérica Latina, algunas de estas empresas
ticne planes de expansion hacia el sur
del pais o a Centroamé€rica, donde la
rotabilidad de la mano de obra sea menor
que en la frontera norte.

Para dar una idea de los beneficios
que produce este tipo de industria, un
par de lentes progresivos (varias dioptrias
para diversas distancias) cuyo costo total
de produccién a una empresa con 250
cmpleados, es en promedio del orden de
$3.5 DIlls., s¢ venden al optometrista en
un costo promedio de $30 ddlares, quien
a su vez los vende al consumidor en un
precio promedio de $100 dolares. Un par
de lentes monofocales de 1os mas sencillos
(sin recubrimientos, ni filtros anti UV o
IR) cuyo costo total de produccion es en
promedio inferior a $1.5 délares, se vende
al optometrista en un costo superior a los
$4 ddlares, quien los vende al consumidor
en un promedio de $25 dolares.

El precio de los lentes se multiplica de
acuerdo a su sofisticacion, filtros y recu-
brimientos, aunque la cantidad de mate-
ria prima (absorbentes, etc.) es minima,
y la tecnologia asociada es practicamente
la misma a excepcion de la etapa de recu-
brimiento, y en realidad la unica diferencia
cuantificable es en el costo de los moldes
que se emplean en la produccion, princi-
palmente para lentes progresivos, pero ¢n
todo caso no justifica la diferencia de pre-
cio que paga el optometrista, del orden de
un factor de 10, entre los mas sencillosy los
progresivos.

2. SINTESIS DEL MONOMERO DIETILEN GLICOL bis ALIL CARBONATO (DGBAC)

El monémero liquido DGBAC es un éster alilico cuya formula es

CH, =CH—-CH; —O—-C -0 —CH;CH; — O - CHy — CH;
i
0

Su produccion industrial se lleva a cabo
actualmente por tres procesos diferentes:

I. Fosgeno gaseoso + dietilen glicol =
cloroformiato de dietilen glicol (CDG)

CDG + alcohol alflico = DGBAC

II.Dimetil carbonato + alcohol alilico =
dialil carbonato
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dialil carbonato + dietilen glicol = DG-

BAC

II1.CO2 + cloruro de alilo = dialil carbo-
nato

dialil carbonato + dietilen glicol = DG-
BAC

—O0O0—-C—-0O—-CH2—-—CH =CH2+

O

Productor Proceso
PPG. (EUA) I
AKZO (G.B., EUA, BRASIL) I
SFOS-Rhone Poulenc (FRANCIA) II
ENICHEN (ITALIA) 11
ASAHI-PENN (JAPON) I
TOKUYAMA SODA (JAPON) 111
MITSUI TOATSU (JAPON) 1
TAISHAN (REP. POP. CHINA) I
EMPRESA ESTATAL (URSS) I



Existe otra patente del Instituto Po-
lit€cnico de Varsovia que aparentemente
aun no se comercializa, y cuyo proceso es:

IV.Gliconato de sodio + CO2 = dietilen
glicol carbonato de sodio (DGCS)

DGCS + cloruro de alilo = DGBAC

En Me¢exico los investigadores del

ILN.A.O.E.-PERLAB, han desarrollado
vias diferentes de sintesis, cuya patente
protege el siguiente proceso:

V.Fosgeno (liquido) + alcohol alilico
cloroformiato de alilo

Cloroformiato de alilo + dietilen glicol
DGBAC

Lentes monofocales y muliifocales

QOO0 OO
DO OO

La primera reaccion en exceso de fos-
geno liquido favorece un cloroformiato de
alta pureza, poco contenido de oligdme-
ros y de residuos de cloro. La patente
en cuestion incluye otros mondmeros de
la misma familia, como el monotilen, trie-
tilen, propilen y dipropilen bis alil carbo-
nato, el alil y tris alil carbonato de glicerol,
asi como el dialil carbonato.

Otra patente en tramite concierne a
uno de los productos intermedios de €sos
monomeros, €l fosgeno (cloruro de carbo-

nillo), que se utiliza en la sintesis de una

amplia variedad de compuestos, cComo por-
ejemplo los monOmeros disocianatos que

se utilizan en la industria de los poliureta-

nos asi como tambi€n en las amidas hete-
rociclicas, particularmente los azoles que
son intermediarios valiosos en la sintesis de
micromol€culas, algunas de gran utilidad
en la Industria Farmac€utica.

El fosgeno tambi€n es basico en la in-
dustria de los pesticidas, y desafortunada-
mente se le ha dado gran utilidad en la
l[lamada industria de las armas quimicas,
desde los dias de la 1a. Guerra Mundial
(“gas mostaza”). Al efecto, los pesticidas
del tipo N-metil-carbomatos, se fabrican
a partir del fosgeno, que en combinacion
con la metilamina conduce al isocianato de
metilo, el cual esta al origen de algunos de
los modernos gases de combate mas peli-
grosos y destructivos que existen € incluso
utilizados como meé€todo de disuasion por
algunos pocos paises.

Tambi€n con patente en tramite esta el
proceso para la sintesis del alcohol alilico,
cuya utilidad es muy amplia en la pro-
ducciOn de acroelina, glicerol, acetato
de alilo, trialifosfato, en la produccion
de plasticos de ingenieria, polimeros re-
tardadores de flama, agentes reticula-
res, vehiculos de pigmentacion, iniciadores
para la produccion de poli€steres, aislantes
eléctricos, laminas estructurales de dialil-
maleato, algunos prepolimeros del tipo de
Dapon M y Dapoén 33, etcétera.

El cloroformiato de alilo se utiliza en
la sintesis intermedia para productos far-
macéuticos y produccion de todo tipo de
compuestos conteniendo grupos estructus-
rales tales como carbomatos, carbonato,
pirocabonatos, uretanoy otros. En México
no se comercializan el fosgeno, €l alcohol
alilico y el cloroformiato de alilo.

El proyecto de los investigadores nacio-
nales para producir en Mé€xico €l monome-
ro DGBAC pucde realizarse en varios ni-
veles, desde el mas simple como el impor-
tar el cloroformiato de alilo y sintetizarlo
con dietilen glicol producido en Mé€xico,
previa optimizacion para obtener dietilen
glicol de grado Optico, 0 bien importar el
alcohol alilicoy producir el fosgeno liquido
para sintetizar €l cloroformiato de alilo,
hasta el nivel mas complejo produciendo
tambi€n el alcohol alflico. Sin embargo,
esta dltima opciOn requiere de un estu-
dio que cuantifique el consumo nacional
y la posibilidad de exportacion del alco-
hol alilico, pues su punto de equilibrio es
demasiado alto, asi como también la in-
version requerida.

3. POLIMERIZACION DEL DGBACY
PRODUCCION DE MANUFACTURAS

En lo concerniente a la tecnologia para
la produccion de manufacturas plasticas a
partir de resinas termofijas como el DG-
BAC, existen diversas patentes?. En el en-

foque mas riguroso, la tecnologfa esta ba-
sada en el desarrollo de una cinética de po-
limerizacioén, que involucra la resolucion
analitica—-numérica de sistemas de ecuacio-
nes integro— diferenciales de cierto grado
de complejidad, con una cantidad conside-
rable de parametros.

A partir de esa cinética de polimeri-
zacion pueden derivarse diversos ciclos de
curado, acorde a las caracteristicas par-
ticulares de cada monOmero (peso es-
pecifico, viscosidad, etc.) del iniciador em-
pleado (absorbedores, aceleradores, etc.),
acorde tambi€n al espesor, diametroy cur-
vatura de la manufactura deseada, el gro-
sor, didmetro y material de 1os moldes y
gasquets, y €l tiempo que se desea Invertir
en el fraguado. Esto hace que a menudo
los fabricantes de manufacturas sean en
cierta medida dependientes de los produc-
tores de mondmero, pues no tienen facil
acceso a ningun cambio en los parametros
del proceso, a menos que sea de forma
totalmente empirica, con las subsecuentes
implicaciones en cuanto al tiempo inver-
tido en ese proceso de prueba y ensaye.

La tecnologia para la polimerizacion del
DGBAC realizada por los investigadores
mexicanos esta con patente en tramite ante
la Secretaria de Comercio y Fomento In-
dustrial (SECOFI). Entre el tipo de manu-
facturas que se producen a partir del DG-
BAC se pueden mencionar, entre otras, las
siguientes: en la industria Optica se utiliza
para prismas, objetivos, lentes, espejos y
filtros, en camaras fotograficas, retropro-
yectores, teodolitos, y en microscopiosy te-
lescopios escolares.

Tambi€n como sustituto del vidrio en
manufacturas que requieren alta resis-
tencia al impacto, al ataque quimico, la
abrasion y el calor, y se emplea por ejem-
plo, en ventanillas de aviones, ventanas de
automa@viles blindados, ventanillas de ban-
cos, chalecos blindados, parabrisas de mo-
tocicletas y lanchas, cascos para motociclis-
tas, policias, bomberos, ventanas de obser-
vacion de laboratorio, industriales, lavado-
ras, mascarillas de soldar, goggles y len-
tes de seguridad, cubiertas transparentes
de equipos de coOmputo, electronico y de
laboratorio, lentes para esquiar, detectores
de radiaciOn por trazas nucleares, etcétera.

Ciertos copolimeros del DGBAC se uti-
lizan en la industria automotriz para ca-
rrocerias y diversas partes. Cuando el
monoOmero no ha alcanzado aun su com-
pleta polimerizacion, sino que se encuen-
tra en estado del gel, se utiliza como pe-
gamento en la industria Optica para unir
componentes. ‘lodas estas manufacturas
conjuntamente representan solamente el
10% del consumo mundial del mondmero,

pasa a la pag. 24

‘3. Fowler C., Ophthal. Physiol. Opt. Vol. 3, pp 193-196, 1983.
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