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‘propiedades deseables pero generalmente su rso esta limitg-

Bgte invento se refiere a composiciones curéble%
de polimeros Ge vinilo. lids particularmente, se refiere ai
una composicidn curable que couprende, sobre un peso baseé
100 partes deun polimero de vinilo y 0,1 a 50 partes del i
producto de reaccidén de un dcido monocarboxilico insabura-
do y una epoxi resina. La composicion es Gtil para foruar
lamiusgdos.

Cierto nimero de polimeros termoplisticos tienen

do 2 cause de propiedades de traccidn inadecuadas, espe-
cialmente a bemperaturas elevad.s o por adhesidn insatis-
factoria para sustratos. El polietileno, por ejemplo, es
quimicamente inerte y por lo tanto un buen aislante., Se
utiliza amplismente como aislante para conductores eléctri-
cos bien directamente sobre el conductor bien como na Cu-
bierta exterior para conductores ya aislados. Liuchag apli-
caciones de conductores aislados con polietileno son satig-
fachas por el uso de polimsro termopléstico. Sin enbargo,
hay cierto ndmero de aplicaciones donde la resictencia mne-
canica & temperaturas elevadas es un requisito que no pue-
de satisfacer el polietileno corriente. Bsto ez debido al
heclio ds qus el polictileno corriente cupiesa a ablandar-
se ¥ enseguida se deforma bajo presidn o carga seneralliente
en el margen de 80 -1252C,, exponiendo de este modo al coﬁ»
ductor al peligro de corto-circuitos. Aungue lé reticula~-
cion del polietileno se sabs que eleva su punto de fusidn,
el polimero reticulado a menudo tiene propiedades de trac
cion relativamente lnsatisfactorias a elevadas temperatu-
ras.

Las composiciones curadas del presente invento

-2—
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'te invento son comercialmente asequible. Estan formados a

| partir de etileno y sus derivados que poseen un gSrupo ne-

3
. £ o . . \
tienen caracteristicas de traccidn me joradas. Adeiads, las!

composgiciones curadas presenies son materiales resistentes
flexibles, y termoestables ¢ue exhiben buena adhesidn de
traccion a temperaturas elevadas. Son particularmente Gbi4
leg como aislantes, obturadores, revestimientos o adhesgi-
vos y en la formacidn de estratificados.

Los polimeros de vinilo utilizados en el presen-

tileno unido por un doble enlace a otro Atomo Ge carbeno
que tiene la fdérmula estructural CH2:0<: . Representati-

vos de los polimeros de vinilo presentes, adeuds del polie

butileno y poliestireno. Copolimeros derivados wnicerente
de mondueros de vinilo, tales como etileno/propilene, ¥y
copolimeros de etileno/propilenc/butilenc, asi como copo-

1imeros en los gue por lo nmenosg el BO% del copolimero es

Bl polimero de vinilo estd generalmente en forma sélida
pero puede ser un liguido dependiendo de las propiedades
de la composicidn particular deseada.

En el presente invento pueden utilizarse mezclas
de polimeros., Teles me=clas pueden comprender un polimero
de vinilo mezclado con un sezundo polimero de vinilo o con
otro tipo de polimero. Para la mayoria de las aplicaciones
estas mezclas comprenden de 20-95% en peso del polimero de
vinilo y desde el 5-80% en peso del segundo polimero de vi-

milo u otro polimero basado sobre la cantidad total de la

Fezola de polimero presente.

-3 -

tileno, son el poli(cloruro de vinilo), poli(cloruro de vi-

nilideno), polipropilero, poli(acetato de vinilo), poliiso-

derivado de un mondmero de vinilo, estan inclufdos tambiénl
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Una mezcla preferida es una oompuesta de polie—i
{ tileno y poli(cloruro de vinilo).
i

El producto de reaccidn componente de la composi,

. . i
cidn presente se forma al reaccionar un Acido monocarboxi-

ilico no saturado con una resina epéxido de cualguier mane-
?ra convencional. Un método es calentar una mezcla ds epoxi

iresina y el acido a la temperatura de reaccidn en presen-

E
-cia de un catalizador basico durante un tiempo suficiente
‘para completar la reaccion. Ejemplos tipicos de un catali-
%zador basico son la piridina, aminas te-ciarias, y 1o0s hi-
dréxidos de potasio y sodio. El tiempo de reaccidn y la
temperabura dependen del acido particular y de la epoxi
resina. Da reaccidn se lleva a cabo sustancialmente hasta
que todo el dcido haya reaccionado con la epoxi resina.
Por ejemplo, 300 partes de dcido metacrilico y 500 partes
de "Epon 828", uma epoxi resina obtenida a partir de la
epilclorhidrina y 2, 2-bis(p~hidroxifenil )propano conocido
como "Bisfenol-A", que tiene un equivalente de epdxido de
165.-192, puede ser hecho reaccionar en presencia de 0,5
partes de piridina a una temperatura de 802C en apfoxima-
damente 1 hora. Da epoxi resina presente es preparada a

partir de las haloidrinas polifuncionales tales cono epi-

clorhidrina y fenol o fenoles polivalentes. Estas resinas

. ’ . . v »
picos utiles en la preparacidn de la resina son resorcinol

v varios bisfenoles que resultan de la condensacidn del fe

Gehido y acetona. Representativos de los bisfenoles son

2,2-bis(p—hidroxifenil)propano (conocido como Bisfenol-i);

4, 4'~dihidroxidifenilsulfona; 4,4'~dihidroxi bifenilo;

-4 -

son bien conocidas y comercialmentc asequibles. Fenoles %i;

nol con aldehidos y cetonas %tales como formaldehido, aceta]
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CH,

B, 4'-dihidroxidifenilmetanc; dxido de 2,2'~dihidroxidifenilo

ate.
La epoxi resina utilizable para la mayoris de lds
aplicacionecs de formar el producto de reaccidn utilizado

en la practica del presente invento corresponde a la fér—

nmula general

0

-.cH--cH2 o@ @OCBQ—CH-CHZ -OQR @-oc}r ot

\
o2

donde R eg un radical divalente elegido del grupo que con-
siste en radicales de aloohileno saturados de desde 1 has-
ta 8 dtomos de carbono, oxigeno, y el grupo sulfona, y es
0 6 un entero que tiene el valor de hasta 25 y n es o b Te
Egpecificamente, R puede ser metileno, etileno, proyiieuo,
isopropileno, isepropilideno, butileno, igobutileno, etc.
La epoxi resina mas comin de este tipo es el

producto de reaccidn de epiclorhidrina y Bisfenol-A que

corresponde a la formula estructural

donde y tiene el significado dado anteriormente.
Is epoxi resina presente puede ser tambidn una
epoxi resine de novolaca. Estas resinags son comercislmente

asequibles y corresponde a la férmula
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‘donde y tiene el valor dado anteriormente.
?
| ,
: trafeniloletano y aepiclorhidrina es también adecuada y co-

Una epoxl resina que es obtenida a partir de teq

i
rresponde ala férmula

i 0 o
T /:\ /\vr
9~Cﬂ2wCH~CH2 ?mCHZ—CH—th
! !
CH CH
! !
< B 21
! /N ! /N
{ T
O-DH2-6H~CH2 O—GH2~CL—CH2

BEpoxi resinas que son olefinas epoxidades pueden tombién
utilizerse en el pregente invento. Un ejenplo de wna resi-
na tal es un carboxilato diepdxido de diciclohexauo que

tiene la formulg
0(06H8) (CH3) CHZOCO(C6H8) (CH3) 0

Otros ejemplos incluyen didxido de vinil ciclohexano y did-

xido de dipenteno.
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Ia epoxi resina presente puede ser liquida o s0-
lida. Generalmente tiene un eguivalente de epoxido del ord
den de 100 a 4000 y preferiblemente de 150 a 450, El peso
gquivalente de epdxido es el peso en granos de resina que
contiene un equivalente sranc de epdxido.

Cualquier acido monocarboxilico no saturado pue-

de utilizarse para obtener el componente de producto. da

‘reaccidén. Un dcido adecuado corresponde a la férmula

, 0
7
CH, = © - R0 om
t

R

donde R' es un radical monovalente elegido del gsrupo que
congicte en hidrdzeno, un radical alcohflo de 1 a O 4towmos

de carbomo, un dtomo de halégeno y un radical aromatico,

R'' es un radical divalente de hidrocarburo alifatico satu
rado de desde 1 hasta 3 dtomos de carbono y i es O 6 1.R'

por ejemplo, puede ser metilo, etilo, propilo, fenilo, clo

ro, etc. Ejemplos tipicos de R'' incluyen metileno, etile-
no, etc. Representativos de estos dcidos son dcido acrili-
co, acido metacrilico, dcido{-fenilacrilico, dAcidoel —-clo-
roacrilico, 4cido vinilacético, etc.

La cantidad de dcido utilizada para reaccionar
con la epoxi resina depende de gi todos los grupos epoxido
e la resina van a reaccionar. Si se desea sustancialmente
reaccidn completa, deben utilizarse cantidades sustancial-
mente estequiométricas del &cido no saturado y epoxi resi-
na. Sin embargo, cuando se desea retener algunog Jrupos epq
xido en el producto de la reaccidn como lugares de reaceidn

hdicionales, del dcido serd utilizedo en cantidad menor a

-7
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la ‘estequiométrica, es decir, generalmente no menos del 50

7 & L
» -_-,[? - r1t -&om + E,67- B > CH, =g - Rt ~020~CH,, ~CH-

e

[SEN

R
O

e la cantidad estequiométrica.

Aungue la reaccidn del dcido no saturado con la

s e et et 2 e 2R

i
%
i
|
i

epoxi resina es compleja y no bien conocida, se cree que

el dcido reacciona con el grupo epoxi de la resina para

1

Fformar un grup o hidroxilo secundario. Bl deido también in

“troduce lugares de insaturacidn en el producto de reaccidn

i

'Bn forma simplificada, utilizando solamente el grupo epdxi

.do de referencia, puede presentarse como sisue:
]

0 8
! 2 0 ?

{ 2

R R

|

donde R vy R'' y m tienen los significados anteriores.
i
i

La composicidn presente puede variar empliamente dependien+

La cantidad de producto de reaccidn utilizada en

do de log resultados particulares deseados. Composiciones
Lue contienen el producto de reaccidn en cantidadesdesde
D, 1 hasta 50 por ciento en peso, del polimero de vinilo sox
(tiles. Cantidades del producto de reaccidn oscilando desded
p,S hasta jO % enpeso, del polimero de vinilo son satisfacH
torias parae la mayoria de las agplicaciones. .-
Para preparar la composicidn curable, puede ubi-

9. 4 . . : . -
lizarse una tecnica convencional para producir una buena

mezcle del polimero de vinilo y el producto de la reaccidn
&el 4dcido no saturado y la epoxi resina. Por ejemplo, los
¢ompoentes pueden ser mezclados moliéndolos en caliente en
molino o en un mexclador Banbury. Si la fuente de readi-
¢ales libres es un perdxido organico, puede ser mezclado

¢on los otros componenies al mismo tiempo.

-8 -
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Ta composicidn es luego configurada por un mé to~
do convencional a la forma deseads antes del curado. La com—

posicidn conformads es curada por un mecanismo de radical

I

libre, y puede utilizarse cualquier fuente de radicales l1i
bres, Por ejemplo, un perdxido orgédnico puede utilizarse
ten blen como una radiacidn de ionizacién de elevada ener-
gla.

Se cree que los radicales libres reaecionﬁn con
las porciones de éster no saturado del prcducto de la reack
cién para insertar el producto de la reaccidn en el'boli—
mero de vinilo. Esto da lugar a un reticulo de gel iridimen-
sional que convierte un material la composicidn termoesta-~
ble., Los grupos hidroxilo secundarios y el grupo epdxido
regidual presentes en la composicidn curada se cree Que au-
nentan la adhesividad de la composicioén al susitrato. ?ara
curar una composicién conformada que contiene un peréxido
orgaunico, es necesario solanente que sea calentada a la
teuperatura de descomposicidn del perdxido durante un pe-
riodo de tiempo suficiente para descomponer el perdxido.
La composicién conformada que no contiene ningu-
na fuente de radicales libres puede también ser curada so-
metiéndola a una radiacién de ionizacidn. Cualquier fuente

convencional de radiacidén de ionizacidn puede utilizarse.

Los varios tipos de radiascidn de ionizacidn y aparatos ade
cuados para proporcionar la radiacidén de ionizacidn de alth
energia, por ejemplo, electrones de alta energfa, estdn mds
particularuente descritos en Lawton y otros patente de U,S)
mimero 2,997,418 expedida el 22 de agosto de 1.961, y cén-
cedida al mismo concesionario gque el presente invento. Por

referencia a ecta patente se han hecho parte de las descrip-
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_lciones de la presente solicitud. En general la energia de

iden oscilar desde alrededor de 50,000 electrones-voltio
Ehasta 20,000,000 de lectrones-voltlio o mds alta, dependien
ldo de la clase de materiales que son irradiados. EL valor
ial cual la infusibilided y la insolubilidad moderadas Ge

|

il composicidn en el material irradiado varia generaimente
‘desde 1 X 106 e.g.Re hasta 1 x 108 eeq.R.

; La composicion conformada que no contiene ningu-
fna fuente de radicales libres puede tambidn curarse Eéleny
tandola en el aire. En este caso el oxigeno atmosfeérico
proporciona los radicales libres que efectian un curado de
la coupogicién. Reprcsentativos de los perdxidos orsdricos
que pueden uvtilizarse como fuente de radicales libres en
la presente composicidn es el perdxido de di-(«f -cumllb)

o perdxido de(bis-(-dimetilbencilo) como tambidn se le
conoce.) Son preferidos perdzidos orgénicos que tienen un
punto de descomposicién por encima de aproximadamente 1009

o fin de minimizar la pérdida del contenido en perdxzido e-

Una clase de perdxidos que es especialmente efechiva para
hroducir la deseada reticulacién u el logro de wn producto
curado de propiedadesmejoradas son log peréxidos de di(aral

cchiflo) de formula

R R
' 4
Ry=C=0-0-0=-R
! y 6
Ry R,

londe Ry &8 aralcohilo, R,y Ry, Ry, ¥ Ry son hidrdseno o

- 10 -

fectivo cuando se euplean teuperaturas de molienda elevadas

¢
)
. . L.
‘los electrones empleados en la préctica de este invento pue~ °

) ¢
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grupos alcohilo con menos de 4 atomos de carbono, ¥y R6 es
araleohilo. Ry B3, By v R5 pueden ser todos ellos igualed
0 cada uno de ellos puede ger un grupo diferente o dos o
mas cualesquiera de ellos, pueden ser iguales o diferen~

tes. Semejgntenentie, R1 y R6 pueden ser grupos aralcohilo

}igualus 0 diferentes. Entre tales perdxidos pucden ser mer
gcionados, por ejemplo, perdxido de dibencilo, peréxi&oide
5bis—(aifa-metilbencilo), peroxido de bis-(alfa-etilbencild),
perdxido de bis-(alfa-propilvencilo), perdxido de big;“

(alfa, alfa-dimetil-p-isopropilbencilo), perdxido de his-

(alfa, alfa-dimetil~p-metilbencilo), etec. Ejemplos adicions

les de las agrupaciones que pueden representar a R1, R2,

Ry R, ¥ Ry ¥ ejemplos de otros perdxidos dentro del alcan
ce de la formula de perdxido anterior pueden encontrarse
lespecificados en la patente de U.S. 2,826,570, expedida el
11 de warz o de 1958,

La cantidad de componente de verdxido orgdnico
utilizade en la composicidn presente pucde variarse am-
pliamente. Gemeralmente, el perdxzido nuede utilizarse en

una cantidad de alrededor de 0,1 a 10 por ciento en peso

]

‘ 3 » 3 .
del componenie de polimero de vinilo siendo preferidas can

tidades de 0,1 & alrededor da 5 por ciento, en peso., Canti
dades de perdxido en mas del 10 por ciento generalmente
causan el desarrollo de materiales voldtiles que pueden
disminuir la adherencias a los sustrates.

Naterisles de carga, pigmentos y colorantes pue-
den utilizarse en la composicidn presente. Los materiales

de carga pueden estar en forma de particulas o de fibras,

liateriales de carga tipicos son cerémicas triturada, a1 bxi A

do de titanio, silice, mica, arcillas tratadas, negro de

o 11 -




carbdn, carboneto cdlecico, silicato magnésico fibroso,
cuarzo, criolita, cemento Poritland y polvos metdlicos ta-
{les como polvo de hierro, polvo de aluminio ¥ polvo de co-

i bre. La cantidad de material de carga ubilizado depende dd

5 las propiedades deseadas de la composicion particular; Lia-
!terial de carga en cantidades hasta alrededor de 200 por-
gciento en peso, del polimero de vinilo son satisfactorias
i
'para la mayoris de las aplicaciones.
i En la preparacidén de las presentas composicio-
i S
10 | nes para los diversos psos, pueden ser inclufdos pigmentos

y otros materiales que modifican que no tienen wn efecto

perjudicial importante sobre las propiedades de la compogil
cion curada tales como antioxidzntes, estabilizadores al
calor y lubricantes. La preparacion y el curado por calor T
15 ‘de las compogiciones nueden variarse ampliamente.iss, las '

temperaturas de curado pueden variar desde 125 hasta 2502C, para

tiempos del orden de 1 minwto a 2 horas o mds. Pueden usa®

se presiones de moldeo desde 0,35 kg/om® hasta 350 gk/cm2
0 més. Pueden emplearse cualesquiera medios convencionales
20 de moldeo tales como moldeo de compresidn, exirusidn, inyejc—
cidn, etc.

La composicion curads del presente invento puede
utilizarse en diversas aplicaciones particularmente en™las "
que es wn requisito la resistencia a elevadas temperaturaé.
25 Ademas de aislar conductores eléctricos, por ejémplo, con-
ductores de cobre, conductores de aluminio, aleaciones de
cobre y aluminio, etc., también pueden mer alsladas barras
de autoblis. Estas composiciones pueden ser utilizadas para
propésitos de encapsulacidn, por moldeo de la composicidn

30 presente alrededor de diversos aparatos eléctricos que ne-

9012.68 - 12 ~




cesitan resistencie al calor. La estabilidad al calor de |
estas composiciones la hace Gtiles con miras a empagucta-
miento o para usocomo aisladores térmicos. La buena adhe~ |
sividad a los diversos sustratos de las composiciones cu-

5 radas presentes lag hacen ¢specialmente Utiles en la pro-

duceidn de estratificados.
Con el fin de gue los expertos en la técniga-pue

- . dan comprender mejor cémo puede ser prac ticado el presend

te invento, los siguientes ejemplos se dan couo viae de ilys-

......

10 tracidn y no cono via de limitacidn. Todas las partes utid
lizadas aqui gon en peso a menos que se establezen oiva
cogSa.

La resistencia a la peladura en los sigulentes
ejemplos ilustra la fuerza de unidn y fué llevada a cabo

como sigue: Una hoja de aluminio de 1,6 mn de espesor, fué

15

. tratada para separar la materia extraila de su superficie
de laminacion tratando la superficie con chorro de arena,
geparando cualquier grasa con un lavado de acetona, lavan-
do con agua para separar el exceso de arena, y secdndola.
20 Fué preparado un estratificedo interponiendo la muestra
de polimero entre las superficies limpias ce las dos hojas
de aluminio, colocando el conjunto en una prensa qus te-
nia espaciadores de 3,2 mm a fin de preparar un estratifi-
cado de 6,35 mu de espesor. Bl estratificado fué preusado
25 a 155¢C Gqurante 30 minutos a aproximadamente 70 kg/cme.
Las resistencias a la peladura reales fueron medidas cortgn-
do bandas de 2,54 cn. de ancho del estratificado, pelando,
en lo posible, alrededor de 3,81 em. del aluminio por un
golo lado de la muesira de noliwero hasta un puntc a 1U0¢

30 del resto del estratificado, insertando uma poreidn del

10012-68 - 13 -
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3

| do separads por ¢l probador, partiendo de la peladura inid

' fué utilizgdo un producto de reaccidn liquido que es Gtil

extremo de aluminio pelado del resto del egtratificado en
la mordaza opuesta del probador de Instron, y luego obser-
vando la resistencia mecanica de la unidn expresado en

kg/om de ancho despuds de que la mitad de la muestira ha si

cial de 3,81 cm.

BEn los siguientes ejeuplos babulados nos. 1 - 31

comercialmente bajo la marca registrads "Epocryl E11".

Este producto se prepara por reaccidn de acido metacilico
con una epoxi resina "Epon 828", La "Epon 828" es una re-
sina liquida formada a pariir de la reaccidn de epiclorhi
drina y Bisfenol A, y tiene un equivalente de epdxido de
185-192 y un peso molecular medio de 38C. La Epocryl Wil

ge cree que tiene la siguiente férmula

0H, oH o, g
1 ' o i
-0CH,~CH~CH,~{ 0 @ ~0- @ O, CH~CH,- -o@ g@ OG-
OH cH, y oo,
0
H
~Cl1,00~C=CE,

CH3 -

donde y = 0O, 15.

Los componentes que forman cada nuestra de la
Tgabhla I fueron amasados a 1208C hasta que se obtuvo una
mezcla perfecta, generalmente de 10 a 20 minutos., la mez-
cla caliente fué colocada entre dos laminas de hoja de alu
ninio gue fureon recubiertas con anterioridad con un agen-

te de desprendimiento. Bl material compuesto que resulta

- 14 -
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fué colocada en una prznga y curada a 155¢C durante 30
minutos, bajo una presién de 70 ke/cm®, Los espaciadores
en la prensa fueron ajustadog de manera que produjeran ung
nestra de pelicula de 30 milésimas de espesor; Después dT
enfriar a la teumperatura
do fué separadea y fueron determinadas sus pr0piedadesrde
{ traccidn. ‘

TABLA T

Polietileno

(vAlathon 10", peso no
lecular 22, OGO dengidad
0,923 a 2590)

Didxido de #itanio (ca-
lidad para plguento)
"Epoeryl E11"

(producto de reageiln

del dcido wmebacrilico/
epoxi resing “Epon 828"

perdzide Ge di-(alfa~
cunilo)

Propiedades a 25¢C

Resistencia g la
traceidn, kg/ome

Alarganiento, por
ciento

Propiedades a 100&(0

Resistenca a lg
traceion ka/cm?

Alarzamniento, por
ciento

Resictencia a la pela-
dura (kg/cn de ancho)

anbiente, la composicidn de cura+

Lluero de nucgtra (Perles cn peso)
X

22, 61

- 15 -

20

20

127, 4

30

20,55

30

0, 36

0,4

105, 7

93

58,03

5}

20 20 20
20 20 20

2 1 b 2
— 0,4 0,4
130,69 167,4 193,2
25 203 | 200
22,33 85,6381,34
20 259 | 250
— 21 16
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las nuestras nos. 5 y 6 de 1z Tabla I ilustran

claramenie las notablemente mejores propiedades de trac-—

cion de la composicidn curada del presente invento, espe-
cialmente a elevadas temperaturas. La muestra Ko, 5 mues- |
tra tanbién la adhesidn mejorada obtenida por la pregente

couposicidn,.

| Las muestras en las Tablas II y III fueron prepa

iradas vy curadas de la misma manera o como se establecid en
illa Tabla I, Los componentes wtilizados para preparar ias
nuestrag de las Tablas I y IIT fueron los mismos que los
de la Tabla I excepto que fué ubilizado wn polietilenc’

de diferente peso molecular y densidad,

- 16 -
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TABLA

Registencia a'la peladura
ke/ci Ge ancho

IT

S0

Idmero de nuestra(Partcs en pa
7 8 9 10
Polietileno
("Bpoleno C13", peso molecu
lar 10,000, densidad 0,912
a 2580) 100 100 106 1060
Didxido de titanio (calidad e
para nizmento) 100 100 100 10C
Epocryl E1l ,
(producto de reaccidn de
acido metacrilico/epoxi :
regsina "Epon 820" e 5 ———— g
peréxido de di-{alfa-cu—
12ilo) J— — 2 2
Proviedades a 254C
Resistencia & la traceidn :
kg/em 95,2 72,8 94,5 122,5
Margamiento, por ciento 25 25 3¢ 145
Prooiedades a 10080
Resistencia a la traccidn
ke/eme 0,28 0,14 9,28 25,9
Alarsamiente, por ciente 25 35 50 250

£0,18 £C,18 0,54 2,7

- 1T -




TABLA IIT

TR ] {1
Lumero de muegtra (Fartes en pedo

5 : 11 12 13 14 -

[l
¥

i

*IPolietileno

! ("Bpoleno C10", peso

‘nolecular 7,000, den :
s @idad 0,908 a 252C¢) 100 100 100 106

. Didxido de titanio ( e
10 - (calidad vara pigmento 100 100 1C0 140
iEpooryl E1Ll

i (Producto de reaccion
| de acido metacrilico

i epoxiresina "Bpon 828") - 5 _— 5
‘perdxido de di-(alfa-
i cumilo) — — o >
i
15 i Propiedades a 254C
Registencig a la trac
cidn ke/cm 75, 6 61,6 78,4 91,0

Alarzamiento, por
ciento 25 25 30 70

Propiedsdes a 1000C
20 t  degistencia a la trac
i ocidon kg/cm? 0,21 0, 49 0,49 0,75
Alarganiento, por
ciento. 20 25 205 420
Resistencla a la peladu ‘“
ra kg/cn de ancho 0,18 (0,18 1, 26 1, 62 -
25
30
10412468 - 18 -
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Las muestras 10 y 14 de las Tablas II y IIL, re$-
pectivanenve, ilustran claramente las notableu.nte mejore%
propiedades preducldas por la compogicidn del presentbe in%
) Vense, |
Las Tablas IV y V ilugtran las propicdades ob-

4enidas con clertos copolimeros de vinilo. Las muestras en

las Tablas IV y V fueron preparadas y curadas ue la niswa
%manera establecida nara las muestras de la Tabla I esceptd
éque la tcuperatura Ge mezcladopara los-ejemplos de lé Ta-
gbla IV oscilavan desde 140-150¢C, y las muestras de la Ta-

pla V fueron uescladas a la toemperatura ambiente,

- 19 -




TABLAIYV

Fimero de muestralPartes en DE SO

15 16 17 18

!
1
|
]
l
i
{

:00polimero Etileno-
{ Buteno ("HMarlex 5065") 100 100 — —

Terpollmero Acriloni-
strilo-butadieno-Bati-
reno ("Cycolac EP") — — 100 100
10
Cuarao triturado
i ("Ein- U-5il%, tamafio
imedlo de nartlcula 5

Imloras). 100 100 100 100

'Epocryl B-11

;(producto de reaec;on

ide acido metacrilico/

iepoxi resina "Epon

15 628") 5 5 5 5

iperéxido de di-(alfa-
*cumllo) —_— 1-

§ opiecdades a 252C

; Res1uten01a g la
traceion kz/cm? 236,6 259,0 21,4 373,1

20 i Alargamiento, por
ciento {10 L1 g10 <10
Propiedades g 100¢¢

Resmaten01a a la .
traceion ke/cm? 791 154,0 148,4 172,2

Alargamiento, por
ciento 20 250 10 10

30

10412,68 - 20
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TABLA V

Himero de muestra(Partes en peso

19 20 21 22 |

5 Terpolimero Btileno-
proplleno~1 4-hexg-
dieno ("I ordel") 100 100 400 100

Dlo cido de titanio
(calidad para pigmento) 100 100 100 100

Epoeril E11
(producto de reaccidn
de geido metacrlllco(

10 i epoxi resina "Epon
8:~ On ) ———— R 5

(%3 ]

perdxido de di~(alfa- , ,
cumilo) —— 2. e e

Propiedades a 258C

Resistencia a la ; .
traceidn, ky/end 5,6 83,3 4,55 10,45

15
Alargamiento, por
, ciento 630 600 310 300

Las muestras nos. 16 y 18 de la Tabla IV, y la

muestra 1 22 de¢ la Tabla V, muestran las propiedades de
|

20 traccion mejoradas de las presentes composiciones.

En la Tabla VI fuéwada una mezcla de poli(clory
ro de vinilo) y polietileuo. las muestras de la Tabla VI
fueron preparadss y curadas de la misma manera estableci-
da pare la Tabla I excepto que fueron mezclados con ante-
25 rioridad poli(cloruro de vinilo), polietileno y el Epocryl
Ell a una temperatura de 1402C y perdxido de di(alfa-cumi-

lo) fué amasado en la mezcla a una temperatura de 1209C.

10.12.68 - 21 -




TABLA VI

Klmero de muestra(Partes en peso)

23 24 25

Poli(eloruro de vinilo)
("Geon 101) 50 50 *C

i Polietileno
t ("Alathon 10", peso o
~1ecular 22. 000 dengi=
' dad 0,923 a 258() 50 50 50

:“Lpocrui B1Y
(producto de regceion
‘de acido metacrilico/
; epoxi resina "Bpon
1 8281). - 5 10

perdxido de di-(alfa~
cumilo) 1 1 1

Propiedades g 258C

Registencia g 1a
traceidn, ks/cml 114,41 198, 1 213,5

Alargamiento, por
ciento

'Propiedades a_1008¢

Resistencia g l%

traccion, kg/cm 17,5 27, 65 35,35

Alargamiento, por
ciento ’ 50 135 165

Puesto que fué utilizada una mezcla de dos poli-

meros distintos en la Tabla VI, las buenas propiedades de

T2

25 traccién mostradas por la uuestra Hos. 24 y 25 son notable
El Epocryl E11 en estas dos muestras parecia mejorar la
compatibilidad de los dos polimeros.

Bn la Tabla VII lag muestras fucron prevaradas
y prensadas de la misma menera que se egtablecid jara las

30 muestras de la Tabla I excepto en que no se utilizd perdxifo.

10412068 - 22 -




' Cada muestra premsada fué irradiada con electrones de eler
vada energia a una dosis de radiacidn de 20 x 106 eg. R .;
|
Las propiedades de traccidn de las muestras curadas fueron
i determinadas luego. ?
5
TABLA VII |
|
i e
. § Nimero de muestra(Partes en peio)
L !
26 27 28 29 |
10 i Polietileno !
i ("Epolene C13", peso mole |
i cular 10,000 den91dad 0, i
0,908 a 252C) 100 100 —mm e
? Polietileno ‘
("Epolene (10", peso molg I
cular 7,000, dengidad |
0,903 a 2520C) — ——— 100 100 |
7 t
15 Cuarzo triturado V :
’("Min—U&Sil" tamaiio medio :
de particula 5 micras) 100 — 100 —
|
Cuarzo triturado |
("mmn—U;bll" tamaiio medio :
de partioula 10 micras) - 100 — 100 |
"Epocryl E11% !
(producto de reaccitn de
20 acido metacrlllco/epoxl
regina "Epon 823") 5 5 5 5
! Propiedades a 254C
i Registencia g la
| traccion, kg/cm? 134,05 123,06 96,95 108,5:
Alarganmiento, por »
ciento 10 15 10 15
25
Propiedades a 1002C :
Resistencia g la R !
traceidn, kg/cme 24,57 13,37 3,78 3,99
Alargamiento, por !
clento 100 90 90 M3
30
| !
i ;
11.12.68 l - 23 =
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' das y curadas de la misma maners que se cstablecid pare
" las muestras de la Tabla I exceplto en que la temperatura

~de mezclado fué 1302C,

i eléctricos como alslantes. Tales compogiciones irradiada

Bstas composiciones irradiadas son Utileg para

' fines de empaquetamiento y para fabricar cintas electrica-

mente aislanies para eurollar zlrededor de los conductores

preden utilizarse también como aislamiento de ranuras en

P il | o

motores. i

Lag muestras de la Tabla VIII fueron preparas

.

- 24 .



NEL
Ly n fuu

| Nimero de muestra(Partes en peso(
' !
: 30 31
5 Copolimero Etileno-Butano g
("l.arlex 5065") 1C0 160 :
Didxido de ‘titanio !
_(5rado de pigmento) 100 100 - !
Zpoeryl E11 , ,
(Producto de reaccién de o
acldo me tacrilico/epoxi : :
reslna, /" Epon 828") — 5 R
10 :
pero&:.do ge di-(alia- : i
cumxlo) 2 2 - :
.Prou1edadus g 25&C 3
| Resistencia = 1g 3 ;
* traceion, nr/cm 180, 6 187, 6 i
1 " #
| Alarsamiento, por j
18 | cienfo <10 80 :
. | Propiedades a_ 100%C ?
. Resistendis a la f
. traccidn, lg/ome 59,5 93, G :
| Alargamiento, por E
i ciento 40 180
! E
20 % 2
I @
| La muestra n¢ 31 de la tabla VIIL muesira las |
imejores propiedades de traccidn obtenidus por la presente‘
]
lcomposicidn. Bspecificamente, refleja mejorada adhesividad
ﬁpolimero-carga para producir un polinero cargado, més te«i
25 ‘naz, mis flexible. %
| En las muestras nos. 32 y 33 de la Tabla IX el
rproducto de reaccion liquido del acido acrilico y una epo-
t
gXl resina de novolaca fué utilizado. '
, La resina de novolaca tenfa un equivalente de |
30 .epbxido de 180 y corresponde & la fdrmula v

11012;68 ! - 25 -
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&
r -

0 0 0 ;

i A A / A\ "n
; ?—CHE-CH9CH2 ?~Cd2—CH—CH2 ?-CHQ—ChrGHZ E
© . |
e - )
; L {
41 ,6 l

f

i Para preparar el producto de reaccidnm, se Aisol-
; i

: e
‘lueno. A este solucidn se afiedié 0,1 g. de hidroguinona co-
‘ o
' s PR . . ‘a
'mo estabilizador y 0,5 g. de piridina como catalizador b=
] :
1

i
sico. La solucidn resultante fué calentada a 802C y fueron

:vieron 50 gremos de resina de novolaca en 70 gramos de %o

Do as - r . o . . -
‘afiadidos 20 gramos de acido acrilico a la solucion calien-
3— ,

ite que luego fué hervida a reflujo. Después de una iora Fué

parado el reflujo, y el Holueno fué separado bajo vucio.

ias muestras 32 y 33 fueron preparadas y curadas

‘de la misma menera que se cstablecid mra las muesiras de

éla Tabla I,

H
t
i

; - 26 -



TABLA IX
Wimero de muestra (Partes en peéo)
' 32 33 !
5 tPolietileno {
("Alathon 10"), peso molg ;
cular 22,000, densidad -
0,923 g 25¢¢C 40 -—
150 partes en pesgo, Poli
- (cloruro de vinilo){Geon
1101)/50 partes en peso,
polietileno clorado (25% . ' :
de cloro) - 100
10 ,
}Dioxido de titanio (ca- ]
;1idad para pigmento) 40 — !
‘Pro@ucto de reaceibn écido !
acrilico/eposi novolaca 4 5
perdxido de di-(alfa- DL ‘
cunilo) 0,8 1,0 . |
15 Propicdades a 25%C : i
Resistencia a la f
traccidn, kg/cm? 154, 0 163, 1 {
Al argamniento, por
ciento 27 22
Propicdades a 1002C
20 | Resistencia g lg
| traccidn, kg/cm 51,6 48,3
] Alarganiento, por
; ciento 110 100
| ‘
i :
; En la muestra N¢ 34 de la Tabla X, fué utilizado;
e /4 r ? . :
25 tun producto de reaccion de acido acrilico y una resina i
;epoxidada que tiene un equivalente a epdxido de 153,38
j Lg poliolefina enoxidada era un carboxilato die-i
ipéxido de diciclohexano (Unox Epoxide 201) que tiene la
i
iforuule

1

11.12.68 | - 27 - :
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ISy {,ﬂ;ﬁti}é
t’l MG _,f,‘

i
Para formar el producto de reaccidn, fueron we s
1

0.

. clados 103 gramos del carboxilato diepéxido de diciclbhe-g
é xano con 200 gramos de benceno anhidro. A este se habia afia-
idido 0,2 gramos de hidroquinona como estabilizador y 1,0
5 ; g de piridina cono catalizador bdsico. Esta mezcla fué
é

i
t
{
, . N ‘s frsoanl
calentada a 859C y fueron affadidos 73 g de acido acrilico!
a la solucidn caliente que fué acto seguido calembada 2 |

t

|

852¢ durante wa hora. Al cabo de este tiempo, se pard el

. calentamiento, y €l benceno fué expulsado bajo vacio., Bl

10 . analisis infrarrojo del producto de la reaccion demostrsd

la presencia de srupos acrilicos con solamentie un pequﬁﬁo§
porcentaje de grupos epdxido remanentes '

La mvestra N2 34 fué preparada y curada de la

nisna menera que se establecid para los ejeuplos de}la Ta=

15 bla I. ‘ '

11012, 68 ; - 28 - :
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TAMLA X

|
i
|
Tidmero de muestra(Partes en peso
!

i 34 ﬁ
Polietileno ?
("Alathon 10", peso mole- |
cular 22,000, deusidad X

. i
0,923 a 25¢C 40 g

. Didxido de titenio cali- |

:dad para pigmento 40 l
Producto de reaccidn de i
' acidg acrilicofcarboxilato :
dlePOAldO de diciclohexano 4 !

|peroxido de di-{(alfa-cumilo) 0,6 ;

- Propiedades a 259C 1

| Registencia a lg

| tracciom, kg/omé 147, 7

f Alargamiento, porcentaje 67 ?

| :
Proviedades a 1009C |

|
Resistencia g 13 :
traceidn, kg/em 54,46 ;
AMarzamiento, porcentaje 190 §

En las auestras nos. 35 y 36 de la Tabla XI, fug

L utilizado "Epocryl E11%, el producto de reaccidn utilizadd

, en 1lg nuestra N2 1, Las nuestras nos. 35 y 36 fueron pre-

paradas y curadas de la misma manera que se estableeid i
;para las nmucstras de la Tabla 1 excepio gque el moll(cloruw
?ro de vinilo) y el Epocryl B11 fueron amasgados prevmamen—f
.te a una temperatura de 1402C y el perdxide de di-(alfa- |
!ClellO) fué amasado con la mezcla a una temperatura de

I
| 1208C.

0)



. TABLA XT

lidmero de muestra(Partes en peso)

| 35 36 i

5 : Poli(cloruro de vinilo)
;(ueou 101) 100 100 |
| Tpoeryl B11 SR
i (producto de reaceidn de oo
: acido metacrilico/epoxi !
i regina "Epon 8289) — 10 |
perdxido de di-(alfa- ) é
- cunilo) 1 1 :
10 ; .
. Propiedades a 252C
E Resiswencla a la
i traccion kgz/eme 564,2 626, 5 :
E Alarzaniento, porcen~
i taje 21 28
§Prq9iedades a 10CRC :
15 [ ’
: Resistencia g l%
i traceion, kg/cm 44,1 143, 3
' Alargamiento, porcen- E
. taje 106 229 ;
|
k
|
20 i Las muestras nos. 37 y 38 de la Tabla XII fuerou
1
¢
lpreparadas y curadas de la wisma manera que se establecio
;nara las muestras de la Tabla I excepto gue la temperaturg
gue mezclado fué 1352C. B
: i
. i
i H
&5 ; 5
E f
; %
i
: i
E 5
i i
30 :

1141268 i - 30 -
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TABLA XTI

limero de muestra(Partes en peso)

37 38 !

- Polietileno

. ("Marlex 5002", densidad
0, 950 Indice de fusidn
{ 100 100

leocrji 11

 (producto de reaccidn de acido

‘metacrilico/epoxi resina :
_"Enun 828") - 10

‘perdxido de di-(alia~ o
rewilo) 1 1 :

|Propicdades a 252C

Re51sten01a a l@ ] }
traccion, kg/em 316,82 365,54_

Marganiento, por
ciento 343 300

Fropiedades a 10080

|

|  Resistencia a la :
' tracceidn, ke cmg 131, 11 159,04 |
|

| Alargamiento, por
ciento . 320 400

Bota solicitud que corregponde a la vresentada |

‘en Bstados Unidos de Awdrica el 19 de ecncro de 1.563, bajo!
lel nimero 699,059, se acoze a los beneficios del articulo

51 del vigente Estatulbo sobre Propiedad Industrial,

- 31 - :
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HOTA

i Los puntos de invencién propia y nueva que se

i

i presentan para que sean objeto de esta solcitud de Paten-
§‘ue de Invencidn en Espafia, por VEINTE afios, son los si-~
.guieutes:
é 1e.- Un procedimiento para preparar composiclone
icurables de polimero de vinilo caracterizado por formér
‘una mezcla que comprende sobre una base pouderal 100 bqr—

§ e, v u
)
i

tes de un polimero de vinilo y 0,1 a 50 partes del produce
LR !

.
‘
!
i
i
¥
i
!
i
i

. ' ‘
o . ! s MY S v 2

t0 de reaccion de un aclido monocarvoxillco no satursdo’y

B !

i

¥

2.~ Un procedimiento de acuerdo con la reivindi%

una regina epoxidica.

cacion 1 en el cual el dcido corresponde a la Léruula .

0

il // T
CH, = ¢ - R") - C - OH

Rl

donde R' es Lidrdseno, un radical alcohilo que tiene de 1

a U atouos de carbono, haldgeno, o un radical aromitico,
IR" es un radical divalente de hidrocarburo slifdtico satu-

rado que tieuc.de 1 a 3 dtomos de carhouno, y m es O & 1.

3¢~ Un procedimiento de acuerdc con las riivindi-
icaciones 1 & 2 en el cual la resina epoxidica correspondei
t . )
a le forwula general |

L

%

Z A\ \ ‘
— - ‘ | — T — r— T" - / .. — ’. -

| i1, ~CH-CH, O@Rn @cgz OB-~CH, o\_"“ \>;zn ©00112 ]

OH |

: p i

0 7 |

Z\ {

H

!

- 32 -
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i
i
|
!
. ]
donde R es un radical alcohileno saturadc gue tiene de |
. . e e s é
1 a & 4tomos Ge carbono, oxigzero o el zrupo sulfoua, ¥ es
. : . ‘ i

un enverc que +ticne el valor de 0 a 25, ynes 0 0 1. .
4.- Un procedinientc de acuerdoe con las reivindi-

4 ; . mmed T3 i
5 caciones 1 & 2 en el cual la regina epoxidica corresponde:
! :

a la féruula :

0 i o 0
e 7N\ 7\ 7\ ,
| O~CH,~CH-0H 0~CHy~CH-CH, .?-CH2CH-CHé 5
e S
10 @“"‘Cﬂz““ -@--—-Cﬂg"-— “@ o
. é - 4y !

donde y es un entero gue tiene el valor de O a 25.

5.~ Un procedimiento de acuerdo con lag reivin-

15 dicaciones 1 6 2 en el cual la resina epoxidica correspon

i N
' de a la féroula

s 2 e s s i oot e

‘ 0 0
, /N 7\
0-O8,~CH-CH, 0~Cll, ~CH~CIL,
s @ ]
! !
' CH CH z
i 3 ' j
i {
|
. [::] 0 [::] 0 ?
i ! 7\ ! s\ i
25 | O~ClIy=CE-CH, 0~CIL,~CII-ClL, !

6.~ Un procedimiento de acuerdc con una cusl-

i guicra de las relvindicsciones precedenies, el cual com—
i ; ’ . i
i prende adewas, de 0,1 a 10 por ciento en peso de un perdxi-

P ‘. .
30 i do organico como azente de curado. ;

11-12.68 i - 33 -
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7e= Un procedimiento para curar la composicién

s

ovten

da sesin el procediuiento de la weivindicacidu 6, ¢

racterizado porqgue el curado se lleva a cabo por calenta~

uiento de dicho composicidn.

(o] -, . . 0 s 7
Ge- Ui procedimientoe para curar la couposgicion

obtenide segin el procedimiento de una cralquiera de Liip

reivindicaciones 1 a & caracterizado pornue el curado e

lleva a cnbo irradiando dicha composicidn con radiacién

iouizante,.

S+« Un »rocedimiento paras prena

i}
&

1
v ¥ 33

rar w egtratifi

calo que comprende prensar una capa conpuesta de la CoLpo

sicidn curable obienida sestn las reivindicaciocues 1 a ©

contra una capa de metol y curar la capa de la composi-

cidn curable por calentemiento o irradiacidm.

10.~ Un procedimierto para preparar compogicioc-

ies curables de polimerc de vinilo.

Tal y cowo se ha degcrito en la lemoria que an~

tecede y para los fines gue se han especificado.

Bata Lienoris consta de treinta y cuatro hojas

escritas a pasuina por wna sola cara.

Hadrid,

- 34 -
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