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El presente invento tiene como objeto masillas o mas—
tiques constituidas por elastémeros a base de copolfmeros

de etileno, utilizables especialmente en la industria de la%

5

! carroceria y en los campos de la construccién metélica y deé

la edificacién.

Concierne més especialmente a composiciones de masilla%
o mastiques no endurecibles o no endurentes, 0 que se endu.---‘g
recen en la superficie pero que permanecen blandas en su |
i
interior, a base de copolimeros de etileno con propileno y '
eventualmente un dieno no conjugado, un aceite mineral, un
material de carga y eventualmente un aceite secante.
Hasta ahora, la mayor parte de las masillas o magti~

ques utilizadas en la industria del automévil sge preparan

partiendo de cauchos diénicos.

Sin embargo, éstas presentan inconvenientes, y espe-

cialmente el de endurecerse después del envejecimiento., Eg-—
te efecto secante es debido en realidad a la oxidacién por
el oxigeno atmosférico de los dobles enlaces del caucho
diénico,

Bajo estas condiciones, las masillas tienen tendencia
a agrietarse 0 a resquebrajarse. :

La firma solicitante ha puesto a punto composiciones
de magillas hidrdéfobas, tixotrdpicas y que presentan exce—
lentes propiedades de plasticidad y de adherencia, asf co-
mo una buena resistenciz al envejecimiento.

El presente invento concierne a masillas constitufdas

por elastémeros a base de copolimeros de etileno, con pro-
pileno y eventualmente un dieno no conjugado, un material
de carge, un aceite mineral y even:;almente un aceite se~

42938
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Concierne especialmente a composiciones de masillas no

endurecibles constitufdas por copolfmeros de etileno ¥y pro-

pileno que tienen una viscosidad intrinseca comprendida en-
tre 0,1 y 0,6 L./g, (litros/gramo), medida a 1209C en xile- g
5 no, un material de carga y un aceite mineral, en proporcio- :
nes cuyos limites estdn definidos por la superficie
ABCDEFGHI del diagrama trianguler representado en la figura

I aneja. En ésta, los puntos X, ¥ y Z representan respecti-
vemente 100% del material de carga, de copolimero y de

10 aceite mineralQ

t
i

Todos los copolimeros de etileno y propileno que pre~
sentan una viscosidad intrinseca comprendida entre 0,1y
0,6 L/g, medida a 1209C en xileno, son utilizables para la
wpreparacién de las masillas de acuerdo con el invento.

15 Sin embargo, se obtienen masillas que presentan pro-

§piedades todavia mejoradas a partir de ciertos copolimeros

Ede etlleno y propileno bien escogidos.

_ En el caso de copolimeros que tienen una viscosidad

éintrinseca comprendida entre 0,1 y 0,3 L/g, medida a 1202C
20 ¥en xileno, los limites de las proporciones relativas de los

diversos constituyentes, que son convenientes para la fabri-

cacién de masillas mejoradas, estdn definidos por la super-

1ficie ABCDEFOP del diagrams triangular representado en la
gfigura I aneja.

25 Se puede obtener otro tipo de masilla mejorada a partir

de copolimeros de etileno y propileno que tienen una visco-

sidad intrinseca comprendida entre 0,3 y 0,5 L/g. En este

caso, las proporciones limites de los ingredientes estén

idefinidas por la superficie MNGI dél diagrema triangular
r
30 representado en la figura I aneja.a 4 2 @ 5 8 !

10.7.67. | -3 -
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1

Otro tipo de masillas muy interesantes es el de las
obtenidas a partir de copolimeros de etileno y propileno

con una viscosidad intrinseca comprendida entre 0,5 y

10,6 L/g. Las proporciones limites de los diversos ingredien

tes estdn definidas entonces por la superficie AKLH del
diagrama triangular representado en la figura I aneja.

El presente invento concierne igualmente a composigio-

e VUV SV P

nes de masillas no endurecibles constitufdas por terpolime- :

ros de etileno, propileno y dieno no conjugado, un material

de carga y un aceite mineral, en proporciones cuyos limites
estdn definidos por ls superficie ABCDEFG del diagrama
triangular representadc en la figura III aneja.

En ésta, los puntos X, Y y % represeﬁtan respectiva~
mente 100% del material de carga, del terpolimero, y del
aceite mineral,

ELl presente invento concierne igualmente a composicio-
nes de masillas gue se endurecen en la superficie, consti-
tufdas: a) por copolimeros de etileno y propileno gue tie-
nen una viscosidad intrinseca comprendida entre 0,1 Ng
0,6 I/g, medida a 120°C en xileno, b) por una mezcla gue
comprende un aceite mineral y un aceite secante en una re-
lacidn ponderal comprendida entre 99/1 y 1/4, preferente-
mente entre 4/1 y 1/3, y ¢) un material de carga, en pro-
porciones cuyos limites estdn definidos por la superficie
ABCDEHKI del diagrama triangular representado en la figura
IT aneja.

En ésta, los puntos X, Y y 2 representan respectiva-
mente 100% del material de carga, del copolfmero y de la
mezcla de aceltes.

Todos los copolimeros de etileno y propileno que pre-

.-942938
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sentan una viscogidad intrinseca comprendi&a énfre 0,1y

0,6 L/g, medida a 1202C en xileno, son utilizables para la

preparacidn de las masillas de acuerdo con el invento.

Sin embargo, se obtienen masillas que presentan pro-

piedades todavia mejoradas a partir de ciertos copolimeros

particulares de etlleno y propilenoc,

En el caso de copolfmeros que tienen una viscosidad

intrinseca comprendida entre 0,1 y 0,3 L/g, medida a 1202C

en xileno, los limites de las proporciones relativas de los !

diversos constituyentes que convienen para la fabricacidn

de masillas mejoradas, estdn definidos por la superficie

ABCDE del diagrama triangular representado en la figura II

aneja.

Se puede obtener otro tipo de masillas mejoradas &

partir de copolimeros de etileno y propileno con una visco-

sidad intrinseca comprendida entre 0,3 y 0,5 L/g. BEn este

. caso, las proporciones lfmites de los ingredientes estén

: definidas por la superficie AFGHI del diagrame triangular

;representado en la figura II aneja.

Otro tipo de masillas muy interesantes es el de las
obtenidas a partir de copolimeros de etileno y propileno
con una viscosidad intrinseca comprendida entre 0,5 y
0,6 IL/g. Las proporciones limites de los diversos ingre-
dientes estdn definidas en este caso por la superficie
IKIM del disgramas triangular representado en la figura II
aneja.

Fl presente invento concierne ademds a composiciones
de magillas que se eﬁdurecen en la superficie, constituf-

das por: a) un terpolimerc de etileno, propileno y dieno

no conjugado, b) una mezcla que comprende un aceite mineral

534203
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¥ un aceite secante en una relacién ponderal éomprendida
entre 99/1 y 1/4, preferentemente entre 4/1 y 1/3, y c) un
material de carga, en proporciones cuyos limites estdn de-
finidos por la superficie ABCDEFG del diagrama triangular
representado en la figura IIT.

En este caso, el punto 7 representa 100% de la mezcla

. de aceites,

La composicidén de los copolimeros de etileno no es

critica, siempre que se trate de elastémeros, Los copolime-

ros que ‘tienen un contenido de propileno comprendido entre
25 y 5%, y preferentemente entre 30 y 50%, son mis espe-
cialmente convenientes para la obtencién de masillas que
presentan las propledades deseadas,.

Los dienos no conjugados asociados con el etileno y el
propileno en los terpolimeros se escogen, preferentemente,
entre: los dienos alifdticos no conjugados tales como pen—
tadieno 1,4, hexadieno 1,4 y hexadieno 1,5; los dienos mo-
nocifclicos no conjugados del tipo 4-vinilciclohexeno, 1,3~
divinil~ciclohexano, cicloheptadieno 1,4, ciclooctadieno
1,5; los dienos aliciclicos no conjugados que poseen un
puente endociclico, tales como diciclopentadieno y norbor-—
nadieno.

Terpolimeros particularmente interesantes como elasté-

meros, utilizables para la realizacidén del invento, son losr
;terpolimeros de etilenc, propileno y diciclopentadieno y

%los terpolimeros de etileno, propileno y hexadieno 1,4.

Sin embargo, se escogerén preferentemente los terpoli-

-meros que presentan una viscosidad Mooney a 100¢C compren—

-dida entre 20 y 120 (ensayo ASTM D 927/53 T),

Por material de carga, se entienden aqui todas las car—

-e- 342938



gas habitualmente utilizadas en las masillas yéw;onocidas
¥y en particular ge pueden citar el talco, la creta, el cao—
flin, la arcilla, el negro de humo y el amianto,

Los aceites minerales que se utilizan en el presente

5 invento son los aceites minerales alif4ticos, nafténicos y
aromdticos,

Los aceites nafténicos, particularmente convenientes
para la realizacidén del invento, son los productos vendidos
en el comercio bajo el nombre de CIRCOSOL N.S. y CIRCO

10  TIGHT (Sun 0il Cy.).

Se trata de aceites nafténicos de bajo punto de conge-

lacién y que presentan las siguientes caracterigticas, re-

cogldas en la tabla 1 que sigue:

15 Tabla 1
Aceites
CIRCOSOL N.S. CIRCO LIGHT
Propiedades
20 Viscosidad a 1002C 10,2 centistokes | 4,3 centistoked
Peso especifico a 152C| 0,928 Kg/dm° 0,924 Kg/dm’
Punto de inflamacidn 2022C 1669C
Punto de congelacidn - 21¢eC - 3420
Punto de combustidn 2299C 1882C
25 Peso molecular medio 380 315
Un aceite aromédtico, que se puede utilizar igualmente
con éxito en la realizacién del invento, es el producto ven—
30 dido en el comercio bajo el nombre de SUNDEX 8180 (Sun 0il
10.7.67. -7T= :5 l% 22 EQ :5 ég
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Viscogidad & 1002C

L1d

37,9 centistokes

Peso especifico a 1590 : 0,987 Kg/dm°
Punto de inflamacidén 2 243eC
Punto de congelacidn :  16eC
Punto de combustidén t  271eC

Se pueden utilizar igualmente aceites sintéticos tales
como los polibutenos y poliisobutenos liguidos, y especial—
mente el producto vendido en el comercio bajo el nombre de
INDOPOL (Amoco Chemicals Corp.). Ademds, se puede reempla—
zar unz parte del aceite mineral o sintético por un plasti-
ficante del tipo de éster, tal como un adipato o un sebaca-
0.

El término de aceite secante es utilizado aqui en su
sentido mds amplio, y comprende todos los aceites que, ex-
puestos al aire, absorben oxigeno y se secan con formacidn
de una sustancia sdélida.

Se trata en general de ésteres de 4cidos grasos insa-
turados,

Entre los aceites secantes que pueden ser convenientes

‘para la preparacidén de las masillas endurecibles, figuran
.especialmente el aceite de linaza, el aceite de higado de

“bacalao ¥ el aceite de tall. Se pueden utilizar igualmente

aceites minerales no saturados.

La relacién ponderal entre el aceite mineral y el acei-

te secante es critica para la obtencién de masillas endure-

cibles que presenten las propiedades deseadas.

Esta relecién o proporcidén de aceite mineral a aceite

.- 342038



secante debe estar comprendida entre 99/1 y'i/4, ;‘prefe—
rentemente entre 4/1 y 1/3.

La sugtitucién del aceite mineral por una proporcidn

demagiado grande de aceite secante conduce a la obtencidén

5 de masillas que presentan una exudacidén intolerable debida
a la incompatibilidad total del aceite secante con los co-
polimeros de etileno y propileno y los terpolimeros de eti-
leno, propileno y dieno no conjugado,.

Por el contrario, la preparacién de las composiciones

10 que contienen, ademds del elastémero y de la carga, una
mezcla de aceite mineral y de un aceite secante en propor-
ciones bien definidas, es fdcil de realizar y conduce a la
obteneidn de masillas que se endurecen en la superficie,
que permanecen blandas en el ndcleo y presentan excelentes

15 propiedades de plasticidad.

Dentro de los limites anteriormente definidos, las di-
ferentes mezclas de aceite mineral y de aceite secante son
perfectamente compatibles con los copolimeros de etileno y
propilenc y los terpolimeros de etileno, propilenc y dieno

20 no conjugado,

También se pueden incorporar otros ingredientes en las
composiciones de masillas del invento;, y en particular co-
“lofonia, resinas de cumarons, resinas de fenol y formalde-
hido no reactivas, tales como los productos vendidos en el

25 comercio bajo el nombre de AMBEROL S.T. 137 x (Rohm y
Hass) y Bakelite 435, resinas politerpénicas, asi como pro-
ductos similares.

La incorporacidn de las resinas anteriormente citadas,
a razén de 1 a 20% y preferentemente de 2 a 10% con relacién

30 al peso de la masilla, mejora las propiedades de adherencia

L, 942838
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de las masillas.

Aunque las masillas no endurecibles de acuerdo con el
invento poseén una excelente resistencia al envejecimiento,
puede aumentarse todavia mds esta propiedad por la adigidn

de compuestos antioxidantes tales como los fenoles susti-

~tufdos,

Sin embargo, en lo que concierne a la preparacién de
las masillas que se endurecen en la superficie, se evitard
incorporar compuestos antioxidantes, ya que éstos retardan
precisamente este endurecimiento en la superficie.

En este caso, se puede afiadir igualmente, si es nece-
sario, un agente de endurecimiento tal como naftenato de
cobalto & razdén de 1 g por kg de acelte secante. La presen-
cia de este agente reduce en 30 a 50% la duracidén del en-
durecimiento.

Por otra parte, la adicidén de pequefias cantidades de
una mezcla de glicerina y agua facilita la fabricacidén de
las masillas y disminuye especialmente la adherencia sobre
las paredes de los aparatos de mezcla.

Las composiciones de masillas de acuerdo con el inven—
t0 pueden prepararse por todos los medios apropiados y co-
nocidos para el téocnico en la materia y, por ejemplo, por
amasado, a una temperatura comprendide entre 20 y 1002C, en
una amasadora de paletas.

Se puede trabajar igualmente de acuerdo con el método
siguiente.

Con ayuda de un mezclador de cilindros o de un mezcla-—

~dor interno se extienden aceites en el copolimero de etile-

no y propileno.

Se empasta seguidamente la carga por adicidén de_acei-~

.- 342038



10

15

20

25

30

10.7.67.

1

fraeidn puede realizarse por medio de un mezclador planeta-

!

i
1
i

]
;
!
i
H
\

:
|
z

' tes hasta que la pasta forma cuerpo, es decir que se afiade

| rio HOBART,

'a la carga la cantidad minime de acelites para obtener una |

pasta sin riesgo de exudacidn ulterior de aceite. BEsta ope- |

Se homogeneizan seguidamente en un plastdgrafo de Bra-
bender o en un mezclador de paletas, los dos productos ob-
tenidos tal como se describe anteriormente,efladiendo al
mismo tiempo el complemento necesario de aceites para lle~
var & la masilla bhasta la consistencia deseada.

Otra maners de proceder es la siguiente: con ayuda de

; una, amasadora de paletas en forma de sigma, se prepara una

mezcla de base de elastémerc y aceite, estando calentada

| efectuarse en caliente o en frio.

1la doble envolvente de la amasadora de manera que se ob-

}
tiene en la masa una temperatura de 1002C aproximadamente; ;
|

se incorpora seguidamente el material de carga en la mezcla;

. de base con ayuda de una amasadora; esta operacidn puede

BEn el caso en que la composicidén de masilla contiene
una resina como aditivo, es conveniente disolver esta Hi-
tima previamente en aceite caliente.

Tas masillas de acuerdo con el invento son hidréfobas
y presentan una gran plasticidad y un excelente poder ad-
hegivo frente a piezas metdlicas lisas.

Tas masillas no endurecibles presentan una consisten—
cia firme en reposo, reduciéndose ésta seguidamente por
trituracién.

Adem4s, estas masillas con plasticidad permanente po-
geen una excelente resistencia a fluir, y en particular

una registencis a fluir superior a la de las composiciones

342038
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de masillas similares, por'ejemplo a bésé ée éaucho butili- |
Co. -

Por otra parte, las masillas que conbtienen un acelte é
secante presentan ventajas con relacidn a las masillas con-
vencionales, tales como las masillas de vidrieria a base

de creta y aceite de linaza y las masillas & base de cau-

chos diénicos que se endurecen completamente al cabo de un
cierto tiempo., En efecto, se endurecen en la superficie
permaneciendo blandas en el nidcleo de la masa. Esta impor-
tante propiedad confiere a las masillas del invento una
plagticidad permanente que las permite especialmente seguirz
los pequefios movimientos de los elementos de construccidn,
y en particular los debidos a las variaciones de temperaxu-f
Tae

Las composiciones de masillas que se endurecen en la
superficie, definidas en los diagramas triangulares repro-
ducidos en las figuras II y III, y que se encuentran en la
parte derecha de lag superficies reivindicadas, son rela-
tivamente blandas y pueden ser aplicadas con pistola sin
adicidn ulterior de disolvente.

En lo que conciernse & lss composiciones de masillas
que se endurecen en la superficie, que se encuentran en la

parte izquierda de las superficies reivindicadas, la adi- !
i

H

cién de una pequefia cantidad de un disolvente, tal como
trementina mineral por ejemplo, permite su aplicacién por
medio de una pistola apropiada. Se afiaden preferiblemente
5 a 50 g de disolvente por kg de masilla.

Los diagramas triangulares anejos fijan los limites
de las composiciones de lag masillas, Fuera de estos 1limi-

tes, las masillas presentan diferentes defectos y en par-

-2-3492038
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i

ticular pueden ser demasiado fluidas y demaéiado pegajosas.f
demasiado vivas, mal unidas (quebradizas), pueden presen— ;
tar una rigidez demasiado grénde o0 pueden dar lugar a una 3
intolerable exudacién debida a la incompatibilidad del acQ;f
te secante con los copolimeros de etileno y propileno o los?

terpolimeros de etileno, propileno y dieno no conjugado.

Ejemplos 1 a 19

e dan seguldamente las propiedades de diferentes com-;

posiciones de masillas no endurecibles a base de copolime— '

' ros de etileno ¥y propileno, un aceite mineral y un material

' de carga, asi como las de otras composiciones de masillas

. superficies reivindicadas,

dadas a tftulo comparatiyo (R16 a ng). ‘
En estas composiciones, se utiliza preferentemente un §
acelte de pequeila viscogidad para las composiciones de ma- §
gillas situadas en la parte izquierda de las superficies
reivindicadas y un aceite de alta viscosidad para las com— |

posiciones de masillas situadas en la parte derecha de las

Las diferentes composiciones de masillas estdn repro=
ducidas en la Tabla 2 sigulente y los mimeros de los ejem-
plos se refieren a los puntos correspondientes del diagra-

ma triangular reproducido en la figura I aneja.

342038
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Tabla 2

Composicién, g Frop
Ejemplos Copolimeros Aceite mineral Carga % d
de etileno y ile
propilenc (a) (b) (e) |Talco | Creta propiien

1 50 300 - - 650 - 33

) 90 - 200 - - 710 33

5 30 - - 170 | - 800 33

s 170 ; 250 | - | - 600 38

5 150 - - | 390 | 460 - 58

p 200 400 - - | - 300 38

. 200 - 100 - - 700 45

8 270 - - 500 - 230 45

9 100 - - 230 670 - 45
10 500 200 - - - 300 45
11 230 220 - = 550 - 45
12 100 - - | 260 | = 640 45
13 480 - 370 - - 150 45
14 200 = - 470 | 330 - 45
15 300 - 180 - | 520 - 45
Ry, 550 40 | - | - | 30| - 45
R 50 - - 580 | - 370 38
Rig 480 - 20 - - 500 45
Bl 50 30 - - - 920 33

(a) Aceite mineral nafténico CIRCOSOL N.S.
(b) Aceite mineral nafténico CIRCO LIGHT

(¢) Aceite mineral aromético SUNDEX 8180

de la SUN OIL Cy

de la SUN OIL Cy

de la SUN OIL Cy

10.7.67
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Tabla 2

Propiedades de los copolimeros de

etileno y propileno

Propiedades de la
Garga % de Viscosidad intrinseca a masilla
propileno 1202 C en xileno, L/g
Talco | Creta
650 - 33 0,57 muy buenas
- 710 33 . 0,57 buenas
- 800 33 0,57 buenas
- 600 38 0,38 buenas
460 - 38 0,38 muy buenas
- 300 38 0,38 buenas
- 700 45 0,17 buenas
¥ - 230 45 0,17 buenas
y | 670 - 45 0,17 muy buenas
- 300 45 0,17 buenas
550 - 45 0,17 muy buenas
) - 640 45 0,17 muy buenas
- 150 45 0,17 buenas
) | 330 - 45 0,17 buenas
520 - 45 0,17 buenas
30 - 45 0,17 demagiado viva
|2 e | 0,38 {iomastado Thita y
- 500 45 0,17 demasiado rigida
- 920 33 0,57 mal uniga,
quebradiza

la SUN OIL Cy
la SUN OIL Cy
la SUN OIL Gy

-14 -
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|

propileno y el aceite mineral, y en particular su viscosi-

El examen de la tabla 2 anterior y del'diagrama trian~
!
gular reproducido en la figura I aneja, muestra clarsmente

la zona de utilizacibén de laa composiciones de masillas delf

invento asf como las zonas preferentes de las masillag, que |
varian segin la viscosidad de los copolimeros de. etileno y |
propileno.

Se observa igualmente la influencia favorable de la
vigcogidad de los aceites utilizados,

Se obtendrén masillas que poseen propiedades mejora-

das para los diferentes campos de utilizacién antes citados,

escoglendo de menera juiciosa los copolimeros de etileno y

dad. En efecto, la adicidén de un aceite mineral de alta

viscosidad tiene tendencia a disminuir la fluidez y la pe-
gajosidad de la masilla, y el empleo de un aceite de baja

viscosidad disminuye la rigidez de la misma,

Ejemplos 20 a 23 | :

Las propiedades de diferentes composiciones de masi-
1llas que se endurecen en la superficie, a base de copoli-
meros de etileno y propileno, un material de carga y una
mezcla de un aceite mineral y de un aceite secante, asf co-
mo las de otras composiciones de magillas dadas a tIitulo
comparativo (R29 a R33), han sido recogidas en la Tabla 3
sigulente.

Los niémeros de los ejemplos se refieren a los puntos
correspondientes del diagrama triangular reproducido en la

figura II aneja. ;

342038
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Tabla 3

Composicidn, g Propie

Ejemplos 00po}imero Aceite mineraljAceite secante| Carga % de
de etileno y :

propilemd | (g) | (b) | (o) | (2) |Ometa | T oo
20 60 180 - 90 670 33
21 80 - 250 60 610 33
22 130 90 - 90 696 38
23 210 - 120 50 620 38
24 120 260 - 30 590 38
25 180 - 80 80 660 45
26 = 350 60 - 60 | 5% 45
27 200 30 - 60 710 45
28 250 125 - 125 500 45
R29 40 - 300 130 530 38
R30 430 120 - 120 330 45
R31 40 - 60 20 880 33
R32 440 10 - 10 540 45
333 240 - 20 120 620 38

(c) Aceite de linaza

(d) Aceite de higado de bacalao

(2) Aceite mineral nafténico CIRCO LIGHT de la SUN OIL Cy

(b) Aceite mineral aromdtico SUNDEX 8180 de la SUN OIL Cy

% Masilla a la que se han afladido 50 g de trementina mineral
por kg de masilla

10.7.67

342938
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Tabla 3

Propiedades de los copolimeros de

etileno y propileno

Propiedades de 1la
secante | Carga % de Viscosidad intrfnseca a masilla
, propileno 1202 C en xileno, L/g
(a) | Creta
670 33 0,57 muy buenas
610 33 0,57 buenas
690 38 0,38 muy buenas
50 620 38 0,38 muy buenas
590 - 38 0,38 buenas
660 45 0,17 muy buenas
60 530 45 0,17 muy buenas
710 45 0,17 buenas
500 45 0,17 buenas
demasiado fluida y
530 38 0,38 <{;emasiado pegajosa
3350 45 0,17 demasiado viva
880 33 0,57 mal unida,
: quebradiza
10 540 45 0,17 demasiado rigida
malas
620 38 0,38 (exudacidén del aceite
de linaza)
SUN OIL Cy
SUN OIL Cy

mtina mineral

342938
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El examen de la tabla 3 anterior y dei diagfama trian-
gular reproducido en la figura II aneja muestra claramente
la zona de utilizacidén de las cémposiciones de masillas del
invento, asi{ como las zonas preferentes de las magillas,
que varfan segin la viscogidad de los copolimeros de etile-
no y propileno.

Las composiciones de masillas que se encuentran en la
parte derecha de las diferentes zonas de utilizacién rei-
vindicadas, tienen una consistencia suficientemente blanda
para ser aplicadas con ayuda de una pistola apropiada, sin
adicidén ulterior de un disolvente.

Por el contrario, la adicidén de pequeflas cantidades
de disolvente, tal como trementina mineral, permite la
aplicacién con pistola de las composiciones de magillas que
se encuentran en la parte izquierda de las diferentes zonas

de utilizacién reivindicades (Ejemplo 26).

" Ejemplos 34 a 49

A titulos de ejemplos, las propiedades de diferentes

- composiciones de masillas no endurecibles y endurecibles,

a base de terpolfmeros de etileno, propileno y dieno no
conjugado, un material de carga, un aceite mineral y even-
tualmente un aceite secante, asi como las de otras composi-
ciones de magillas dadas a titulo comparativo (R45 a R49),
han sido recogidas en la Tabla 4 siguiente,

Los nimeros de los ejemplos se refieren a los puntos
correspondientes del diagrama triangular reproducido en la
figura III aneja.

Los terpolimeros utilizados én el presente invento son

bien conocidos para los técnicos en la materia, y son ven-

_17-'342938
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Pont), Enjay 4504 (Enjay) y Royalene 200 (U.S. Rubber).

Estos representan las caracteristicas sigulentes:

Terpolimeros T II ' IIT
Propledades (ggzgil (2284 (ﬁzygégs
Grupos insaturados g/kg 0,58 0,54 0,3
Contenido de propileno, % 36 36 32
Viscosidad Mooney ML a 100¢C
segén la norma ASTM D 927/53 T 53 41 95

342938
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Tabla 4

Ejemplos

Composicidn, g

Terpolimeros Aceite mineral Aceite secante Carge

I IT | IIT | (a) | (D) (c) (a) | (e) crete

34 - - 140 - 220 - - - 640

35 200 - - 70 - - 130 - 600

36 - - 60 - - 50 - 20 800

37 - 250 - - iso - 150 - 450

38 400 - - - - 100 - 100 400

39 - - 70 %0 - - 90 - 750

40® 370 - - - 180 - 180 - 270

41 - 150 - 70 - - - 130 650

42 160 - - 340 - - - - 500

43 - 420 - - 240 - - - 340

44 - 260 - - - 440 - - 300

R 45 330 - - - 40 - - - 630

R 46 - 130 - - - 100 - 490 280

R 47 20 - - - 370 - - - 610

R 48 - - 440 210 - - 210 - 140

R 49 - 40 - - 50 - - 20 890

(a) Aceite mineral nafténico CIRCOSOL N.S. de la SUN OIL CY (a) Ace

(b) Aceite mineral nafténico GIRCO LIGHT de la SUN OIL CY (e) Ace

(c) Aceite mineral aromdtico SUNDEX 8180 de la SUN OIL CY # Miiii
P

10.7.67

342938
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Tabla 4

ién, g
: hoeite secante Gerga Propiedades de la masilla
@ | (e creta Naturaleza Celidad
- - 640 no endurecible muy buena
130 - 600 endurecible muy buena
- 90 800 endurecible buena
150 - 450 endurecible muy buena
- 100 400 endurecible myy buena
90 - 750 endurecible buena
180 - 270 endurecible buensa
- 130 650 endurecible muy buena
- - 500 no endurecible muy buena
- - 340 no endurecible buena
- - 300 no endurecible muy buens
; - 630 no endurecible demasiado rigida
- 490 280 endurecible exudacidén intolerable
- - 610 no endurecible demasiado fluida
210 - 140 endurecible demasiado viva
- 20 890 endurecible mal unida, quebradiza
OIL CY (d) Aceite de linaza
IL CY (e) Aceite de higado de bacalao
IL CY

% Masilla a la que se han afiadido 50 g de trementina mineral
por kg de masilla

-].‘9-
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. Bjemplos 50 g 59

30N 7.%

Bl examen de la tabla 4 anterior y del diasgrama trian- !

gular reproducido en la figura III aneja, muestra claramen~

| te la zona de composiciones de masillas que constituyen el g

objeto del invento y proporcionan las propiedades deseadas. .
En lo que concierne a las composiciones de masillas
que se endurecen en la superficie, que se encuentran en la ;

parte derecha de la zona de utilizacién reivindicada, éstas

tienen una consistencia suficientemente blanda para ser
eplicadas con ayuda de una pistola apropiada sin adicién E
ulterior de un disolvente. |
Por el contrario, la adicidén de cantidades comprendi-
das entre 5 y 50 g por kg de masilla, de un disolvente tal
como trementina mineral permite la aplicacidén con pistola
de las composiciones de masillas que se endurecen en la su-
perficie, que se encuentran en la parte izquierda de la zo-

na de utilizacidén reivindicada.

Se preparan composiciones de masillas similares a las
descritas en los ejemplos precedentes asi como otras, a
t{tulo comparativo, en las cuales se han reemplazado los
copolimeros de etileno y propileno y el ferpolimero de
etileno, propilenoc y dieno no conjugado por un caucho bu-
tflico vendido en el comercio bajo el nombre de POLYSAR
BUTYL (Polysar Limited Sarnia).

Se ha medido la resistencia a fluir segin un ensayo

acelerado que consiste en formar, a partir de las magillas,

pirdmides cuadrildteras que tienen una base de 25 x 25 mm

y una altura de 50 mm. Estas pirémides hen sido colocadas

en una estufa a 50°C y se ha observado la disminucidén de su

-0- 342938
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altura en el transcurso del tiempo, y en pa:icular ;B.espués
de 1 hora, de 3 horas y de 24 horas.

Las composiciones de las masillas y los resultados de
los ensayos de fluidez figuran en la Tabla 5 siguiente.

Los resultados de estos ensayos ilustran bien la supe-
rioridad de las masillas del invento con relacidén a una ma—

8illa a base de caucho butilico,

342938
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Tabla 5

Ejemplos 52
R50 R51
Composicidn, g
Copolimero de etileno y propileno que _ _ 100
contiene 47 % de propilenoc
Copolimero de etileno y propileno que _ _ _
contiene 51 % de propileno
Royalene 200 (a) - - -
Polysar Butyl 100 (b) 100 - -
Polysar Butyl 400 (b) - 100 -
Aceite mineral CIRCO LIGHT 200 200 200
Indopol H 100 (c) - - -
Indopol I 10 (c) - - -
Caolin - - -
Creta 700 700 700
Negro de humo - - -
Schenectady ST-5115 (d) - - -
Altura de la Durzcién de la fluidez
pirdmide, mm 1h 18 25 45
3h 18 23 42
24 h 17 21 39

(a) Terpolimero de etileno, propileno y dieno no conjugado
vendido por U.S. RUBBER

(b) Cauchos butilicos vendidos por POLYSAR LIMITED SARNIA
(¢) Polibutenos liguidos vendidos por ANMOCO CHEMICALS CORE.

(d) Resina politerpénica vendida por SCHENECTADY

342938
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Tabla 5

R51 52 53 54 R55 R56 57 58 59
- 100 - - - - 100 - -
- - 100 - - - - 100 -
- - - 100 - - - - 100
- - - - 100 - - - -
100 - - - - 100 - - -
200 200 200 200 -~ - - - -
- - - - 35 35 35 35 35
- - - - 35 35 35 35 35
- - - - 17,5 17,5 17,5 17,5 17,5
700 T00 700 700 - - - - -
- - - - 65 65 65 65 65
- - - - 17,5 17,5 17,5 17,5 1745
25 45 37 35 40 40 45 40 46
23 42 35 32 20 27 42 40 42
21 39 35 31 15 15 40 40 34
ajugado
JARNIA
LS CORP,

- 22 -
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- Esta solicitud que corresponde a la presentada%
en Bélgica, el dfa 13 de Julio de 1.966, bajo el n? 30. |
807, el dia 16 de Enero de 1.967, bajo el n® 38,515, el

dfa 2 de Marzo de 1.967, bajo el n® 40.479, y el dfa 16

de liarzo de 1.967, bajo el n? 41.068, se acoge a los be-
neficios del articulo 51 del vigente Estatuto sobre Pro-

piedad Indussrial.

Los vuntos de invencidn propia y nueva que oo
sregentan para que sean objeto de esta solicitud de Paten
te de Invencidn en Bsnafia, vor VEIIYE afios, son los si-
gulentes:

l.- Procedimiento de fabricacidén de composicio-
nes de masillas caracterizado porque estas masillas estdn
constituidas por elastdmeros a base de copolimercs de eti
leno con propileno y eventualmente un dienoc no conjugado,
m material de carga, un aceilte mineral y everntualmente
unn 2ceite scecante.

2.— Procedimiento de fabricacidn de composicio-
nes de nasillas no endurecibles sezin la reivindicacidn
1, caracterizado porque dichas masillas estdn constituf-
dag wor conblimeros de etileno ¥ propileno que tienen una
viscosidad intrinscca comprendida entre 0,1 y 0,6 L/, me
dida a 1208C en xileno, un material de carga y un acelte
mincral, en proporeioncs cuyos limites estdn definidos por

la superficie ABCDEFGIL del diasrama triangular reproducl

342938
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do en la figura I aneja.

3o~ Procedimiento de fabricacidn de composicio-

nes de masillas no endurecibles sezfin la reivindicacidn

- 2, caracterizado porque los copolimeros de etileno ¥ DPro—

" pileno tienen una viscosidad intrinseca comprendida entre

. 0,1y 0,3 L/g, medida a 1202C en xileno, y porgue las nro

porciones limites de los constituyentes estdn definidas

- por la superficie ABCDEFOP del diaszrams sriangular repro-

Guecido en la figura I ancja.

4.- Procedimiento de fabricacidn de composicio-

. - . . . + 7
nes de masillas no endurecibles segin la reivindicacidn

- 2, caracterizado porcue los copolineros de otileno ¥ pro-

pileno tienen una viscosidad intrinsecca conprendida entre
0,3 ¥ 0,5 I/g, medida a 120°C en xileno, y porque las pPro

porciones limites de los comstituventes estdn definidos

! por la superficie MNGI del diagrama triangular reproduci-~

do en #da figura I anejas

5.~ Procedimiento de fabricacién de composicio-

“nes de masillas no endurecibles segin la reivindicacidn

20

2, cargeterizado porgque los copolimeros de etileno ¥ bpro-

~pileno tienen una viscosidad intrinseca comprendida entre

0,5y 0,6 L/g, medida a 1209C en xileno, y porgue las pro-
porciones limites de los constituyentes estdn definidas
por la superficie AXLH del diasrama triangular reproduci~
do en la figura I aneja.

6.~ Procediniento de fabricacidn de composicio-

nes de masillas segin la reivindicacidn 1, caracterizado

. porque las masillas se endurecen en lo superficie y estdn

. constituidas por copolimeros de etileno ¥ propileno que

30

tienen una viscogidad intrinseca conprendida entre 0,1 y

342938
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0,6 I/z, medida a 1202C en xileno, un material de carga
v una nezela sue comprende un aceite mineral y un acelte !
sceante en una relacidn ponderal comprendida emtre 99/1

y 1/4, en proporciones cuyos limites estdn definidos por
la superficie ADCDEIMI del diazrama triansular revroduci~

do en la figura II aneja.

7.~ Procedimicento de fabricacidn de composicio-
i
nes Ge masillas que se endurecen en la superficie sezin

la reivindicacién 6, caracterizado porque los copolimeros:

de ebvileno y »nropileno tienen una viscosidad intrinscea

cozprondida entre 0,1 vy 0,3 I/g, medida a 1202C en xileno,

1=

¢ log congtituyentes

o]

y porque las vproporciones limites
estdn definidas por la superficie ADCDE del diazrama trian
gular roproducido en la figurs I aneja.

8.~ Procedimiento de fabricacidn de comiosicio-

. . s
nes de masillas que se ondurccen en la supecrficie segun

la reivindicacidn 6, caracterizado porgue los copolimeros
b4 EN L & .

25

i
de etileno y »ropileno tienen una viscosidad intriuseca

cowprendida cantre 0,3 y 0,5 L/g, nedida a 1202C en xileno,

¥ porque las proporciones 1imites de los constituyentes

;

!
eotdn definidas por la superficic AFGHI del diagrana triaé
sular reproducido en la figura II aneja.

9.- Procedinmiento de fabricacidn de composicio-
neg de masillas que se endurecen en la superficie segln
la reivindieacidn 6, caracterizado poraue los copolineros
de etileno y pronileno tienen una viscosidad intrdnscea

corprendida entre 0,5 y 0,6 I/, redida a 1209C en xileno,

porque las proporeiones 1imites de los constituyentes

~

estdn dofinidss por la superficic INII del diazrama trian

—

!
§
§

sular reproducido cn la figura II aneja.
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10.- Procedimiento de fabricacidn de composicio!

. . ’ . e . .7
‘nes de nasillas no endurecibles segun la reivindicacion

)

: 1, carccterizado porque las masillas estdn constituldas

. por terpolimeros de ctileno, propileno y dieno no conjusa
- do, un material de carga y un aceite mincral, cn propor-
. ¢clones cuyos limites estdn definidos por la superficie -
EABCDEFG del diegrama triangulaer reproducido en la fisura

S ITI ane ja.

11.- Procedimiento de fabricacidn de composicio
. - . ’
nes de masillas que se endurecen en la superficie, segun

la reivindicacidn 1, caracterizado porgue las masillas esg

&

7 +4n constitufdas por un terpolimero de ebileno, propileno
%y dieno no conjugado, un material de carga y una nezcla
t'quo comprende un aceite mineral y un aceite secante en una
~relacidn ponderal comprendida entre 99/1 y 1/4, en propor
~ciomes cuyos limites estdn definidos por la superficie -
. ABCDEFG del diagrame triangular reproducido en la fisura

- IIT aneja.

12.~ Procedimiento de fabricacidn de composicio

" nes de masillas sesin las reivindicaciones procedentes,

caracterizados porque los copolimeros a hase de etileno

y propileno y eventualmente un dieno no conjugado, contie
nen 25 a 75% en moles ¥ preferentenente 30 a 50% en moles
de propilenc.

13.~ Procediuiento de fabricacidn Ge composicio

. ’. CRC R I .
nes de masillas seguh las reivindicaclones 10 a 12, carag

terizados porgue el dieno no conjugado es un dieno alifd-
fico no conjusado ¥y en particular pentadienorl,4, hexadig
no 1,4 v hexadieno 1,5.

14.- Procedimiento de fabricacidn de composicio

nes de masillas segin las reivindicaclones 10 a 12, carag
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terizados porque el dieno no conjugado es un dieno monoci
clico no conjugade vy en particular 4-vinil eciclohexeno, |
1,3-¢ivinileiclohexano, cicloheptadieno-1l,4 y cicloocta-
dieno-1,5

15.- Procedimiento de fabricacién de composicio
nes de masillas segin las reivindicacidnes 10 a 12, carag
terizados norque ¢l dieno no conjugado es un dieno alici-
elico no conjurado y en particular diciclopentadienc ¥
norvornadienc.

16.~ Proccdiniento de fobricacién de conposicig
nes de magillas segln las reivindicaciones preccdentes,
coracterizados porcue el aceite mineral ubilizado ec un
aceite mineral alifdtico.

17.— Procedimiento de fabricacibn de corposicig
nes de nasillas scofn las reivindicaociones precuientes,
carocterizados porque el acsite mineral utilizado es un
aceitc mineral nafténico.

13.~ Procedimiento de fabricacién de couposicio
nee de masillas secfin lag reivindicaciones precedentes,
caracterizados vorgue el acelte mincral utilizado es un
accite mineral aromdtico.

.- Procediniento de fabricacidn de composicio
es de magillas serfn les reivindicaciones precedentes,
caracerizados porque cl : material de carga cs creta.

20.- Procediniento de fabricacidn de composicio
nes de masillss sezin las reivindicaclones precedentes,
caracterizados porgue el materlal de carza es +$alco.

21.- Procediniento ce¢ fahricacidn e composicio
nes de nosillas aue se endurccen en la superficie zes SUn

las relvindicaciones 6 y 11, cabracterizados porque el a-
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celte secanbte es aceite de linaza.

22.- Procedimiento de fabricacidn dc composicio

; . s ’
:nes de masillas que se endurccen en la suserficle sesin

 las reivindicaciones 6 y 11, caracterizados nozaue el a-

' ceite secante es aceite de hizado de bacalao.

23.- Procedimiento de fabricacifén de composicio

nes de masillas «ue se cndurecen en la superficie segin

-
©
&}

reivindicaciones 6 y 11, caracterizados porque se aila

.den de § a 50 g de un disolvente nor kz. de masilla.

‘ne

|

i

24.- Procedimiento de fabricacidn de composicio

de nasillas,

6]

Tal y como se ha descrito en la llemoria que ante

~dede, (representado en los dibujos aue se acompafian) ¥ con

“los fines que se han especificado,

Esta lMemoria consta de veinte y ocho hojas es—

. critas a mdquina por una sola cara.

tmaria, 29 SER;{g6N
P,
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