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"PROCEDINIENTO DE PREPARACION DE NUEVAS COMFOSICIONES DE DEee
TON, COFOLIHMERO DE ETILENO=ESTER VINILICO Y EVENTUALUENTE e=
AZUFRE" .

Le rresente invencidn fleme por objeto un procedis
miento de preparacién de nueves mezclas de bat&n, copolimero
de etileno-éster vinilico y eventugslmente azufres

Ias mezclas de bettn y copolimero de otileno=dster
vinflico son productos conocidos y apreciados por sus propie=
dades mejoradas con rvelacidn sl betln solo. No obstante, pre~
senton pars algunas de sus aplicaciones en lz indusirie de la
estangueidad, propiedsdos notoriamente insuficientes. Se pro~
tende prinelipalmente, para su empleo en clerias condiciones =
elindticas, mej;:rax su estebilidad gl calor y su envejecimien
to en el ogua ¥ en el aire. Se pretende tamblén mejorar su pe
der de nglutinscidn para ls aplicacidn & log trabajos en cam-
rreteras y autopistas asi como, de menera generzls limitar =-—
sus inconvenientes provenientes de una baja adheeclvided y de
mna baje resistencla a la fisuracidne

De otre parte es conpeida por la patente britdnica
12 1.198.880 1a reticulacidn de los copolimeros de etilono~
éster vinilico por un gleoholato metdlico prosente a razén -
del 0,5 al 5% Es tombién conocido por las patientes america-~-
nas n? 2.396.200 ¥ 2.405.983 el tratamicanto de los copolime~—
ros de etilono~éster vinilico hidrolizados por wn aldehide ¢
una cetona en presencia de un catalizador 4cido, Por (ltimo,
la patente de la Repdblica Democrdtica Alemena n? 91.895 Qlwme
vulge la reticulscién de mezolas do betdn y copolimero de eti
leno=éster vin{lico por medio de 0,2 & 157 en peco de alcohola
to alemlino a una temperatura de 150 a 250eC, Tel procedimien

to ne provoreiona mis que productos de mediocre resistepela a
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la fisuracién y que convienen por lo tanto mel para un uso in
dustrial.
Ia invencidn permite la obiencién de nueves mez. =
¢las & base de betdn y copolimero de otlleno-éster de vinllo
5. que presentan, con relascidn s los preductos andlogos conoci~
dow, wna estobilidad al envejecimiento y mas resiotencia g -
la fisuracidn mejoradas.
Una primera categoria de producitos gque se aede =
obtener segin la invencidén estd constiiulda por memelass qus -
10. comprenden como méximo 95% en peso de betiin y por lo menos 5%
en peso de un copolimero de etileno-foter vinflico parcislmen
$p retiovlado por medio 4o puentes «Qewfi==, =(«B-0= 0 w(=(RRt~
Qe
For betdn se entiende los productos provenientes -
15. de la destilocidn de aceitos de peftrdlec o extrafdos de cler—
tos esquistos y definidos por un coeficlente de penetracidn -
(medido sogin la norma ASTH D 5-52). For copolinmerc de etile-
no-éoter vinflico se entiende loo copolimeros que comprenden
wt éster vinflico que tiene de 3 & 12 &tomos de eartono a ra=
20. o260 &1 5 al 704 an peso. Un éster preferido es ol scelato de
vinilo. Ie tasa de reticulscién puede ser medide extreyendo -
1e mescla segfin la invencién en heptenc hirviendo o en menaenoj
pera obtener mna reproductibilided satisfa#toria Be operaré -
preferentenente con una concentracidn inferior a 20 gr/l. En
25, los productos segin la invencién la tesa de reticulacién evo-
Jucions dentro de una gama mmy amplis que puede cloanzar & in
cluso rebooar el 907.
En los puentes de tipo —~0=il~0-, H designa un netal
de valencia superior o igusl a 2 perfimcciente a los grupos =
30. I, III, IV 0 ¥V de la Tzbla periddica de los elementos segln
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Perry's Chemical Engineers' Handbook (1963); este metel sord
gleglido con prefoz'-encia entre el megnesio, el ealeio, el e¢ine,

© gl aluminie, el germanio, el estplioy el circonio, el hafnio,

el antimonio, el téntalo, el titanio, &l forio, y el uranioe

BEn log puentes =0=D-0w=, B desizna el 4tomd de boro
¥ en los puentes -0-CRR'«0=~, R ¥ R' designan bien sea el hl--
drégeno o bien un radlcal elifitico o nromdticos

En los producios obtenidos segin la inveneidn, Boww
lemente pueden coexistir entre oi los puentes del tipo =0-~B«0~
¥ O=CRR*~0~y ¥ :_Los mj.smos :io pueden- coexistir, por separado o
juntamente, con l0s puentes de tipo =0-ii«0. Bztos dltimosm, si
biex; resisten correctamente ol calor secos son muy frégiles a
ia ﬁwﬁedaa dnnée son hidrolizadoa féeilmen*hé; esta o8 la ra~—
zén ror la que los producios de 1a invencidn que NO COoMDIeNn -
den més que pucntes de tipo ~O-N=0- no con ubiliiados frecuen
temente mds gue comp yroductos intermedios en el 'pmcedimign-
to descrito a continusciéne _. o

Fl protedimiento de lz invencidn para ls obtgnéi&n
de productos segin la invencién que comprenden un cdpdlimem
de o*:i.lem—éstér vinilico reticulado por nedic de puentes =
«Q=l~0= B¢ coracteriza porque se hate resccionar a una tempe-
ratura de 150 & 2209°C una mezcla qﬁe- comprende g 1o sumo 957
en reso de betln y por lo menos 5% en peso de- un -eopolimem -
de etileno~éster vinflico con un alcoholato metélico M(OR*),
vresente & razdn de 0,2 a 1,5 en peso con relscidn a la mos=
claa

Dentro de esta definieidn, betin, copolimero de ==
etileno=8ster vinilico y U tienen los aigrziﬁcéﬁoa enuhciadoa '
nmds arriba; R'* descigna un radicsl alquilo gque tiene de 1 a
12 4tomos de carbono y n designa la valencla del metal He
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K1 procedimiento de la inveneién para la obtencidn
de productos segin lm inveneién que comprenden un copolimero
ds etilenv-éster vinflico reticulado por medioc de puentes = =
~Q=B-{~ept4 caracterizado porque Se hace reacclionar, & ung -~
tamperatura ds 170 a 2200C, a los productos obienidos poxr el
procedimiento precedente con el doido bdrico introdoecido eﬁ -
una relacién molar -I—I-(ﬂ;?;-)- de 1 a 10« Aungue la férwmla to
mnada en consideracién en el céloulo de eota relecidn moler -
pen 33303, pe designa squi por delde bérico tanto al fcido ne
tabdrico HBO, come el doido oxtoldrico EIBBBB; se sgbe gdemés
que por encima de 1600C, es decir en las condiciones del pro~
oedimiento, estos dos deldos estfn en equilibrio debldo n la
deshidratocidn de la foxma oxto.

El procedimiento de la invencidn para la ottencidn -
ds productos sogin la inveneidn que comprenden un copolimero
de etileno=-&stor vinflico reticulado por mediv de puentes - -
wO=ORRY=0- 8otd caracterizado porgue ae hace rescclonar, & =
une temperstura de 150 a 2209C, a los productos obtenides por
¢l procedimiento precedente con un compuesio carbonilado = =
RRYCO prescnte en unam relacién molep c;m - ds 3 a 154
Eete compuesto puede ser introducido directemente en el medto
4l como pusde provenir de la resccidn entre de uns parbe, el
&oido bérico y el Geido reztante en el medio el final del tra
tamiento pregedente y de otra parte, un tercer compuesto. Por
ejemploy se puede introducir en el medlo hexanmetilentetramina
qus produciréd formsldehido pegin la reaccién:

(1) 3(CH,)gH, + 4 HyBOy + WHY e 18CH,0+ 4 (m4)3303

Sin restringlr el sleance de la invenclén por una -
teorfa explicativa particulsr, psarece probable que la forma——
eidn de los productos segin la invencidn que comprenden un cg
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P
polimers de etlleno~acetsto de vinilo reticulado por medio de
puentes =Q-M=0= 0 '-60~:B-0- se efeetin por 1a sucesidn de lag ~
reacclonss gue se ha representado m continuaclidén para un mee-
$al ¥ trivalentez S— 7 ; /

ﬁt:c/c'c.c
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Alternativamente lm formacién de 105 puentes =0=B~0~ pordria
ser debida a la reaccién de la forma hidmlizada\CHzﬁgH* esg
on

gobre un éoter ortobdrico proveniente de unz remceidns

(4 b18) B(OR'*)5 + B(OR)y = = =>> B (OR'* )5 + 1(0H)5e

Ia formacidn de los productos segin la invencidén que compren--
den un copolfmero de etileno-éster vinflico reticulado por me
dio de puentes ~0-URR'~0~ sizue & la reaccifn de hidrdlisis -
reﬁesentada por la ecuscidn (3) y podria ser represcnigdm =

vor 1a ecuacidn siguientes

5 \
(3) 2CH, = CH - cz-rg + ER'CO =

LH \ e

B0 +

/HZG - CH = G‘Hz\

Siendo as{ concurrentes las reacciones (4) ¥ (5) en las con=--
diciones del procedimiento de la invenoidn, los productos se=
gfn la invencidn pueden comprender copolimeros de etilono-és-
ter vinflico roticulados por medlo simmltdneamente de puentes
~J«B=0~ ¥ do puentes =O~CAR'=~0=. Io8 productos que poseen =
puontes =0~CRRY=0=~ tienen una resistencia a la fisurscidn su-
perior 2 la de los productos que ecomprenden copolimercs de =-
etileno~éster vinilico reticulzdos solamente por pucntes = =
w(jBe)=e

Aungue los diferentes procedimientos de la invenocidn
estén somotidos cadé uno a pardmetros particulares, tienen =-
en comin el hecho de que la obtenoidn de productos con propie
dades interesantes depende de la eficacia de la agitacidn g ~
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lo largo de $0dc el desarrpllo de lag orersciones, Principale
ments, es wencial quo el medio Sem homogéneo en todo momente
¢ incluso durante la adicidén de loo reactivos. fsia es la ro-
zén por le que lg temperatora debe sor siempre surerdor ol e
punto de fusidn del copolimero do stileno-éater vinflieco y, =~
en el rrocedimisnto gue permite leo retioculacidn por puentes -
w(aB=0=, dobe ser superior ol mmito de fueidn del 4cido orto~
bérico (1692C). Bs de dwstacar gue la mejorz de la resistencia
g 1a fisurscién o tonto mayor cuanto més slevado sea el con~
tenido e betdn de las mezclas, lo que traduce la influencie
£isica de la prezencia dol betin por un ajuste de la viscosl~
dnd del medio.

Ta deterninacidn de las condlelones oporaiivas en -
los difereniocs procedimientos de la invencidn se ofectda coxn
reforencia & lg resistencin v la fisurncidn y & la estgblillidad
de los productos formadese. Se he acordedo medir lp resisten——
oia & lo fimuracién de manora simple por el producto de ls re
pistencie & la rupture vy del alargamiento a la rapiura expre-
sados recpectivanente en kg/cm2 y en %, De otrn parte, e one
tiends por establlided ¢l mantenimiento o el sumento de la -
resigtencia g la fisuracidn cunndo son sometldos los produc—
08 a 1la pruebs del calor o del egmas. De oste modo es puesta
3e maniffests lo entabiliced de lom produetos segiin le inven-
ecifn por los ejemplon 1, 2y 3y 11 7 ‘iﬂ‘.

Siendo por lo domis igucles lns relsCiones = wemweee

‘%ﬂ -%Eﬂ-r—t los productos segin la invencidn retie~

cnledos sizaulténeamanta por medio de puontes =O=B-O=y puenten
~0=0RR* =0~ ofrecen una reajstencia éptime a la fisursclidn = =
cuando ol contenido pondersl de slcoholato con relacidn a la
naseln estd connrendido entre el 0,5 ¥ o} %,2% segin el alcoho
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lato pero sea cual fuere el contenids de la megele en copolie
nere de etl 1enc-ééter vinilicos No obatente, la mejora de sus
pmpiedadeﬂ ez suficientemente destacada desde el momento en
gue el coni;en:ldo rondersl de alcoholatc evoluclone enire el «~
0,2 ¥ 1 145t 7

Siendo la velzeiln %7; ¥ el eontenido en aleo
holsto con relscldn & lz mezcla por lo demés igueles, los pro
ductos sezin la inveneidn rsiiculados sirpliténesmente tor me~
dlo de puenite ~0~B~0 y puenies ~0~CRR'~-O- dfreeen una resisten
cla dptima a la Pisurecién cusnde la relacidn molar 2 CEDN
estd comprendida entre 3 y 8. Ho obstante, la mejora do sus -
rroplededes es notabie en 2l momento en que ssta relacidn evo
luciona entre 1y 10. Del mismo modo, siendo la relacidn §(15§'3;)
y el contenide en eleoholato con relscldn a la mezeln por o
dends igieles, los -pméuctos Segin la invencidn retictledos -
simulbAncomonts por nsdlo do paentes «Owhel= § puentes ~O=(RRV=
C= ofrecen una res:l.atencia éptima g la fisurecidn cusnds la «
mlaaiﬁn % estd comprendida enftire & 7 11e Ko obstante,
relacianeés que vﬁﬁan entre 3y 15 persiten mejorar ya sensie
biemente sus propiedodes. |

Como em ya bien conocido para las mezelas de bebdn-
copolimero de adileno=éster vinillco no reticuladas o roticu=
ladas por loo procedimientos ya conocidos, la resistencia a =
la Disurseidn de los productos Segin la invencidn es tanio -~

més elgvada cuanbto mayor Sea el contenide en polimero do la -

- mezelae Fotn e85 1a ragén por la quey aunque los procedimientos

de la inveneidn procuren tomblén mejoras sensibles a las mog=
clas gue. comprenden menos dol ¥ de copolimero, los productos
reticulados obienldos e gartir de tales mezclas tienea tode=

via una resistencia & la fisurseidn demssiado bojghpra las =~
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apliceciones industriales corrienten.

Se ha comprobado tamblén qua los productos segin la
invencidn tienen, mentenidéndose por lo demis iguoles todas e
lae domfds condiclones, unas propiedades tento mejores cuante
més bajo sea el cooficiente e pénetmc,ién del botdn, siendo .
la relacidn que exicte entrs ellos sensidlemente de tipo 1i~-
noals Bota es la raszdn por la que ¢n la prictica los betunes
que tienen un coeficiente de penetracidn medlo.. sujordor a 250
no presentan mAa que poco interds para los productos propara-
dos en las condiciones Splimms de logs procedimientos de 1a in
vencidne

Aungue sen oonocida la catélisis deida para la ro-
ticulacidn de los copolimeros de etileno~éster vinilico por -
w 2ldehido o una cotons, e ha comprobado que nmaerosos &ci-
dos son inadecuados u tal efecto y que el Acldo bdrico da los
nejores resultados. Asf, 1los 4cidos adfpico y iricloroccéti-
co dam unes productos de propiodades inferiores a las de lon
productos reticulades por el slecholato comd ce Verd comparan
do Yos ensgyos 67'y 71 de una parte, 68 y 73 de otras parte.

los copolimeros de etilenoeéster vinflico utilizgw-
bles en la presente lnvencidn tlenen contenidos mu,y variables
de Sater vinflico. Se ha comprobads, permancciends por lo de—
méds ipualee todas las otras condicionesy que la reciotencls s
1s fisurceldn de los productos segin ls invencidn es general=
mente tanto mejor cumnto mayor sea el contenido del copolime~
ro an Soter vinflico. For el contrario, ¢sta resistencia a la
fisuracién es tanto mejor cuanio més bajo sea ieﬂ. indice de =
fluldez del copclimero, ¥y depende tumbién de manera compleja

del secuenciamiontc del copolimerc.
Una semunda catesoria de productos sepdin la invenw—
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eidn est4 constituide por mezelas de la primera categoria que
comprenden adends de 10 & 50% en poso de ezufre con relacién
al bebdne o
| Son preferidas perticulermente las composicicnes =

que comprenden de 55 a 87 en peaso de bettin, de 7 a 327 en pe

mo Qe azufre y de 3 o 22 en pezo de un copolimero de etileno

Soter vinilico pearcialmente reticulado por medis de pucnites =
de tips =0«fief=y 0 =0~CRR?={w=,

En las composiciones segin la invencidn, ¢l asufre
#8 dlapersado con referencia bajo forma de paxrticulas de tems
Ho inferlor o 10 micrms con el fin de que conserve el materisl
unas propiedades de envejecimiento exseptionsless El azufre -
incorporade a éstas composiciones puede ser plastificads even

tuglmente por medo de agentes conseidos tales como loa dife-

- retites polisulfurofe.

Se conoce ademés la patente de ln Repidblica Federal
Alemans n? Z2.0189.537 que aescriﬁe unes conposiciones moldea-
bles que comprenden (4) a lo sumo 954 en peso de betdn, (B)
por lo menos % en 'peso de 2l menos une poleolefina, (C) de
0,5 a 307 en peso eozn relacién a (4 + B) de aznfre y (D) de
0,05 2 5% en peso con relacién a (A + B) de un acelerador de
vulcanizacién de tipo derlvadd sulfuradq orginico; estas com
posiciones paeden ser preparzdas por gccldn de dicho acelerge-
dor sobre una nezela de beln y de azufre segido por le adli~-
cidn ulterior ds poleolefina, es decir que la aceldn del ace-
lerador sobre la poleolefina no &8 neceseria éxientras que la
presente invoncidn implica lz reticulecidén &l mencs parelel -
del corolfmeroe. De otra parte, dicho acelerador de vulesniza—
eidn y 1logs agentes de reticulecidn de la presente invencidn -

cngenflran aobre los constituyentes en presencla diferentes t1
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pos de accidn dado que el Stomo de puenteado del primero es -~
un metalolide mientras que 8l 4tomo de puenteado de los segun=
dos o8 blen un metal o bien el boro. Sin restringlr el slcan-
ce de 1a invencidn por una teoria explicativa particular, pa=-
rese gue estas propiedades excepclonales son debidas a la ine
fluencia fisica del apufre sobro la viseosidad del medio y que
sste efecto actdéa en sinergia oon el efecto de los agantes de
reticulacidn utilizades pars introducir los puentes de $ipo -~
aufulmy aQwBalle o «0=0RRDw,

Les composiciones de la presente invencién pueden ~
ser preparadas incorporando de manera homogénea la cantidad =~
deseada de agufre a las composiciones de la solicitud de pa~-
tente principel, pero para obtener los mejores resultados se
operard con preferencis mezclando primersmente el azufre con
al betdn y el copolimero antes de hacer sufrir a ecte dltimo
ol tratamicnto de reticulacidn. En este dliimo caso, se hace
reaceionar primersmente s una temporatura de 150 & 2202C uns
mezcla que comprende ds 55 a 87% sn peso de betun, de 7 a 32%
en peso de mgufre y de 3 a 22f en peso de un copolimoro de =
etileno-§ster vinilico con un aleoholato metélico K(OR?) a™
prescnte 8 razén del 0;2 al 1,5¢ en peso con relacidn al con
Junto betiin-copolimero, teniendo H y R'Y los significadoa pre
cedenten.

Se obtione as{ una composicidén cuyo copolimero es—

t4 parciaimente reticulado por medio de puentes =Q=ii=0=,

Para obtener composiciones segin la invencidén en ~
las que el copolimero esté reticulado por medio de puentes -
»Q=B=~ polumente, Se hace reaccionar, & una temperatura de -
170 a 2202C, a los producton obtenidoé en la stapa precedente
con el fcido bérico introducido en una relacidn molar « wweme
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2 T n' - dg 1‘-3, 10+ Por Wltimo, pars obiener composicionss
segln la invencidn cuyo copolimero esté retioulado por medio
de puentes =~D«=B-=0w y puenies =0=CRR*-0~, se huce rsaccionar,

a ung temperatura de 150 a 220¢C, a los productos oblenidos =

en la etapa precedente con un compuesto carbonilado RR'CO prg
o .

sente en una releeidn molar -g%-ﬁ%err; de 3 a 15, designandp

R ¥ R* bien zea el hidrdgeno o bien un radlesl alifédtico o ~—

aromdtico.

Para obtener en las composicicnes segin la invencidn
una diopersidn de zzufre bajo forme de particules de tomgfio -
inferior & 10 micras, Se cmpleard oualquier dispositive cono=
cido b2l como turbinas o turbo=-emulsores.

i‘odoé los productos segin la invencién presentan ==
las propledades perseguides en la industrdia de la estengueis—
dady donde encuentran diversas aplicaclones, principaimente en
los trabajos de estanqueidad como por ejemplo la conselidseidn
de tejmdos y depésitos, asi como en la téenica de los revestl
mientos pera carreteras. En este Wltimo compo, tienen como =
principales ventajas la facilided de ubilizecidn en lg obra,
el buen comportaniento bajo el efecto del tré&fico pesado, la
reosistencia a la deformacidn, &l msua, al hielo y a las gran=-
des variaciones de temperaturz. Frincipalmente, pueden sexr re
fundidae y refrigeradas varias veces sin ninguna alteraeldn y
sin deoaprendimiento de hidrégeno sulfuradoe.

Las composiciones de la presente invencién pueden -~
ser asocindas con las gravas, con adieidn eventual.de agentes
que favorezcan la adhesividad, para fabricar materiales reves
+idos en cellente o en frio, morbteros y hormigones bliumino—
508,

Loo gjemplos que siguen tienen por objeto ilustrar
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varlos aspectos de la invencidn y no deben sier interpretados
como limitativos de la misma.

EJENEL0 1
Ios productos de base de la mez¢la son:

~ {n beltin proveniente de la destilacidn bajo vaclo de aceltes
de petrdélec y definido por el eoeficiente de penetracidn de =
1n sguja bajo ¢carge determinada, medido segin le noryma ASTR
D5=52¢ A 259¢, el minimo ¥ el méximo de penstrucién del betin
utilizado son respectivamente de 40 y 50.
- Un copolimerc de etilsno-scetsto de vinilo de indice de flui
dez de 2 gx/10 minuteos y que tiene un contenido do acetato de
wvinilo igual gl 127 en pesc. Este copolimero estd caracterizp
do ndemss por un punto Vicat de 80eC, un punto de fusidn de -
9800, une resistencis a la ruptura de 210 k{_z,/s::m2 ¥ un alargs=
niente a le ruptura del 600%.

= Se introduse 807 en resc ds betin en estado liguido
{fundido en estufe) y 20% en peso de copolimero en granulados
en un reactor de vidrio Pyrex calentads por bafio de acolte.
Se eleve sl conjuntc a una temperatura de 2102C y ce mantlene
la sgitacidn durente 25 minutos con el fin de obtener la fuw~
sidn total del copolimerv y en dispersidn convenlente en el -
betin. Se aliade el isoprorilato de gluminic (I.P.Ae) & rozdén
do 0;576 en peso con relacidn a la nmezcla y decpués 8l cabo de
10 minutos sSeo sfiads el dcido bbrice nsnoa* ¥ lucge 10 ninutos
més torde la hexametilentetramina (CHy)cF, sSegin los porcen—
tajes pondernles en relscidn con la mezmela que estén indica=-
dos en la Tabla I que siguee. e mantlene una agitecién ocons-
tante durente toda la manimlsoidn y dursnte los 10 minutos
que oizuen a la adicidn de la hexametilentatramina. Inmedia~-
taments despubs, se moldea a '1002C ¢l producto en plaocas de -
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2 milimetros de espesor del gue se mide las caracteristicas
a8 la ruptura B, y Ay

Para comprobar el envejecimiento en el sgua de e~
tas muesires, se sumergen en el agua destllaeda a tempesratura
srbiente (209C) de manera que todas las caras estén sn oconw-
taeto con el ligulde. Se mide de nuevos:
= sus caracteristicas Rg ¥ Ag & la ruptura el cabe de 8 afas, .
- sus caracteristicas 349 ¥y 349 & la ruptura al ccho de 7 se
InENas,
- sus'earactaristicas R” ¥ dqq 2 la zupburs gl ezbs de 1% -
SeMmsnas.

 Por Sltimo, pave comprobar la evtabilidad al calor

de estas mues'i:ras Be recorie provetas que so coloca en una -
patofa ventilada a T0¢C. Se mide entoncess
~-8us cafacteristicea R% ¥y Akt’ a la rupturs al cabe de 5 dfes,
~-zus caracteristicas R;O 4 A!m a la ruptura gl csho de 10
afas, |

Ia Tabla I que sigus reoume todos sstos datos e -~
indica en cada cz80 el valor del producio R x 4 que mide 1z

reoigtencias a la fisuracidne.

.o.wu/mtt.
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TABLA
Ensayo no? | 1 -2 3 . 4
% 2,20, 0 0,33 0466 | 0433
1#(CH)gR, | O 0,45 | 0445 0,90
Bo* A, 4260 | 8700 9280 6600
RS x “8 - 1 - 15920 8550
Rag™hg - N e -
RnZATI - - 6800
R*sX A'g 5600 | 9600 | - -

Entos ensayos maestran la estabilidad del compore—
tsmiento frente a la lug, al agua y al calor, de los produc~
tos sepin la invencidn. S¢ obgserva en todos Jos cason que ls
reoietencia s 1la fisurscidn pasa por un méximo al cabo de unos
afas. |

' BIEUFLO 2

Ios productos de base utiligodes son el copolimero
y &l betin del ejeumplo Te |

Se introduce 804 en peso de betin y 20% en peso de
copolimero en un masndor-extrusionsdor 0*Toole de una capa-
cidad total de 40 litros. Se slava la temperatura del aceite
del circuito de calentemionto a 2302C y se mentiene durante
55 minutos la veloeidad de pala del agitador a 60 vueltas/mi
nuto. Se obtiene una mezela homogénea cuya temperatura es =
cercana a los 1702C. Se afiade entohcea 0,5 en peso (con re~
lecidn a la mezcla) de isopropilato de sluminio, lo que tle-
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ne por efecto aumentar la viscosidad de menera importante. AL
ecbo de 10 minutos de espera se alfigde 0,33% de feide bérieo ¥
15 minutos més tarde Se comienza lz adicidn de Mé‘;ﬁ dle parge
formaldchido en pequefizs fraccziosesy esta dltime cpeiaei.dn
ce edozlona en 12 minutos. | »
Lz mgitecidn o 60 vueltas/uinuto ha sido mantenida
constante duranie la manipulacidn ¥ se prosipgue anr;ni:e 8 mi=
nutos entre el ficel de la adicidn.de poraformaldehfds ¥ el
contlonzo de la extrusidn. Se moldeam las placas en las condie
tiones del ejermplo 1. Se compméba eatonces ¢l envejsclniento
en ol sgua durante 8 dfss segin el mismo m&bodo aue en el ejem
plo precedenter se observa que el pruducto R % 4 1o oS modifi
cade, €5 decir.qua la muestre e8 gotsble & lé blardiimise.
Se comprueba torbién la ewtabilidad al celor segin
el métocdo del gjoemplo 1y sec mide las resistoncias & la Fisu~
reeldn a1 cabo de 5 15 ¥ 20 dfes respectivaseniee i?s‘ms valg
ros, somparados en la Tabla IT gue signe con el medido inge—
tantdnesnente Gespuds de la preparacién de la muestra no eave
Jecida, muaé-tr«an $ambidn el bueri; conportaniento de las meg=-

elas tratadas segin 1la invencidn.

TABLA IT
Ryx 4, i B's x Alg Rlgg X A'ys 1"‘.'29 X &g
to440 | 10250 12700 10540

Se extrae con hepliano en un Sozhlet Kumagawa la mez
cla trotada semin le invencidn g se recoge 174 en peso de ro—
oidnoe Siendo moluble €l copolimero de base en el hepbans ca-~
lientey, 01 residuo que da en el xlleno herviendo un gol inso~

luble es copolimero do etilempencutato de vinils rediculados

POOR
QUALITY
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Ia tasa de reticulacidn o8 pues %— w 85%

EJ BIFLO

Se utilizo los productos fde base de la mezela del ~

ajenpls 1 en loo condlclones oprerativas de eote ejenplo. Ia -
reloeidn ménice del isopropileto de sluminioe es del 0,57, la
dol deido bérics del 0,33 ¥ la del paraformaldiehide que reom
plaza aquf o la hexametilentetramine del 0,64%. Se hase varier
la Murecién t, exvresada en minuios, de sgltacidn despuds de
ls adieidn dol paraformaldehido. Il ensayo ndmero 1 del ojeri~
rlo 1 sirve de ensayo tostige y lap noteciones de las caracte
risticas a la rotura son idéntices a las del ejemplo 1. I ~-
Tabla ITI que nigne muestra, de una parte, la influencia deoe
favorsble de un prolongariento de la agitacidn y, de otra pax
to, lo estobilidad del producto gl ague y sl calor.

TABLA TIX
1 Eheayo: ne | +(mu) R,x &, Bg X Ag 3'5 x ‘“5 [B'y5 X 5‘15
5 10 8500 8600. | 9520 8720
7 105 1280 - - -
BIEIFTO

Ios produnton de hase emplendos son el betin y el - .
copolimero del ejomplo 1. '

Se introduce un cierte poreentaje en peso (indicado
en la Tabla IV que oigas) de betin y su complemento de copoli
mero en un smesador Brabendor con una capecidad de 300 mi. Se
eleva lo tempe;ratux;a del sopite del circuito de celentamiento
a 22000 y 8¢ pentiene la velocidad do vela dsl agitador a 70
vasltos/ninato heste 10 minutos.despads de la fusién del copo

Ifmare. Se obtiene entonces une mezela homopénea ouya tempers
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tura es cercana a los 1802C. Se afiade wn elerto porcentaje (ip
dicndo en le Tabla IV que signe) ponderal cor relacidn a la -
mezela de isopropilato de sluminio (I.P.ld.) ¥y se éela resceip
nar durante 10 minu;os. Se Vaz’iade el 4eido bérico H3303 en una
relacidn ponderal = oy igual a 0,66y y luege 10 minvton

m4s torde ol paraformeldenfdo (CH.0), en wns relecién ponderal
%2‘%%& igunl = 1,28. Se¢ nantiens constante la agitacidn a
75 vueltas/minuto durente todz la manipulmcifn y se- prosigue
durante 10 minufos entre e} final de le adicidn de peraformsl
dehfdo y ol comienso de la exirusidn. Se observa bruscas ve~-
riagiones del par de ag;ﬁ:aci&n- despuds dé la sdicidn de log -
ronctivon: asf cobe par-que vole 120 unos segundos entes de -
la adicidn del 'I..P..A. p’ana'?a 386 al cabe do 3 minutes ¥ luegd
a 260 el cebo ;ie 10 minutos. Cuendo so afiade el delido wérice
rase o 180 on medis minuto mien‘#;ma que en el mismo Hiempo -
pase 2 250 en au.aencia‘de scido bdrico.

Se deojs reposer duranie 24 horss el rroducio sef -~
preparade ¥ luego se transforma por moldeo en la prensa o = -~
1002C (1202C cnando 1n taoa de T.P.h. e5 del %) en places de

2 milimetroe de enpacor de las que se nide las oarscteristicas

—

/

a la rupturs 4, ¥ Ro'

e i X a'«/ o«
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TABLA IV

Ensayo ne % Betin % TePels Ro x AD
8 90 0 _ 1700
9 90 05 V 2300
10 90 0475 8900
11 90 1 5500
12 80 0 3700
13 8o 0425 6000
14 80 Oy 16500
15 8o 0,75 . 29000
16 8o ‘ k] 19000
17 70 ' o 9900
18 70 10425 17000
19 ' 7 ' 0,5 | 28000
20 70 : 0,75 | 37000
21 70 ‘ 1 27000
22 - 60 0 34000
23 60 0425 48000
24 60 0,5 62000
25 , 60 0,75 | 69000
26 60 1 1 44000

Para el ensayo nimexo 14, la tosa ‘»de' reticulscidén
medida por filtrmeidn bajo 3 bares & 702C mobre un miliporo
as 8 micras vale 15%. :

33._ comprusbe, de otra pa-rte,' que ¢l factor de me-—

Jora & la resistentia & la fisuracidn, por ejemplo enire los
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ensayos 8inm IePede ¥ los que tienen 0,755 Go I+Psle vale 8 en
presencia de 80% de betn y solamente 2 en presencia da 60% -
de betine. Ia figura 1 muestra la evolueidn de la resistencia
a la fisuracién para lss mezclas que comprenden 90 (curva A),
80f (B)y 70%(C) y 60£(D) de betidn.
EJEIPIO 5

Ios productos de bage utilizadoz sons
- ol betin del ejemplo 1,
- un copolimero de etileno-acetato de vinilo de indice de flui
doz ignal a 2 gr/10 minuios y con un contenide de scetato = =
ignel el 24% en peso. Tiene un punto Vieat de 600C, un punto
de fusidn de B87eC, una resistencia a la ruptura de 320 L:g/cm"‘Z
yun ﬂargamiex.rtu a la ruptura de 1.100%«

Ias condiciones operaitivas son idéuticas a las del
ejemplo 4.

Ia Tabla V que sigue resume los valores de la reais
tencia a la fisurscién antes del envejecimiento, cuya figurs
2 muestra la evolueidn para mescles que comprenden 907 (eurva
A)y 807 (B)y T0% (C) y 6074 (D) de botun, Se comprueba gue ¢l
favtor de mejora de esta resistencia a la fisuracidn, por =
gjemplo entre los enssyes sin I.P.de ¥ los que tienen mn 1%
de I.Pehes vale 14,4 en presencia de 807 de belin y solemente
2,7 en presencis de 607 de betin,

-.a/ -
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_ | T -1 4
| Ensajo ne % Betdn % TePelo R, X 4,
27 | % | 0 1200
| 8 g | 0,25 4500
50 | 29 % 045 6900
30 % 0,75 20500
31 90 1 1 13000
32 8o 0 ; 3600
10 3 8o | 0,25 | 8100
34 8o | 043 20000
35 80 0475 44000
3% 80 1 52000
15 37 70 0 . 9600
B 70 | 0525 | 22000
39 70 045 40000
40 70 0475 | 62000
# 0 1 60000
20.
2 60 0 31000
A3 60 | 0,25 | 42000
44 60 035 : 59000
45 i 60 0475 ' 77000
25. 46 60 |} 1 85000
——1 |

Bo las condiclones y con los matoriales de base del

ejenplo 4, o8 trata una mezcla gue comprende 201 de copolime-

20 por 0575% de isopropilato de aluminio y 0,96% de rarafor--

30. naldehids. La tubla VI qus sigue mpestra gque la resistencia a
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1a fisuracidn de los productos asi fabricados pasa -por un né=
zimo cnando se hace varisr la concentracfon del deido bérico
con relacién e la mezela. Esta evolucidn estd representeds gri
ficamente on la figura 3« Aqui la relacidn mol al

“Topropilato
varda entre 1,7 ¥ 8,8. '
TABLA VI
Ensayo % HyB0, | B, X Ay
47 0,4 25700
48 05 29500
49 C 0,6 | 31800
s0 | 10 31200
51 1,4 34900
52 | 1,7 | 28000 -
53 | 2,0 24100
EJEPI0 T

En las condiciones y con los materiales de base del
ejemnlo 4, se trata una mezcla que comprende 20% de copolimero
por 0,75% do isopropilato de aluminio y 0,5% de fcvidos bérico.
La tebla VII que sigue muestra gue 1a resistencis a la f£isurg
¢idén de los productos pasa por un méximo cuando se hace variar

1a concentracidn del paraformaldehido con relacidn a la mez——

cla. Esta evolucién esié representadn graficemente en la fign

ra 4¢ Aqui la relacidén molar —%% varia entre 4,5

¥ 13,6. . . -
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DABLA VIT
Easayo % (CH,0), Ry X A,
54 ' 045 - 25940
55 047 30570
56 0,75 32720
- 57 . 0,96 29500
58 125 - 25500

Ia entabilidad de estos productos al envejocimiene

%o por el agun es ogtisfactoria; por ¢jemplo despuds de 30 =

dfas 1a resistenciz a la fisuracidn de la muestra nimere 58
medida segin el método del sjemplo 1 vale 28.400.
BIEHPLO O

Se trata en las condiciones del ejemnlo 4 una mez-
ola que comprende 807 del betdn del ejemplo 1y 207 de un co=
polimem' de etileno-acetato de vinilo com un fndice de flui~-
dez de 9,5 gr/10 minutos y un cantenido de acetato igual al -
274 en pesoe '

Is resistencie a la fisuracidn R, x A, vele enton——
oes 10,200 parn una ddsis de 0,5% de I.P.A. (enseyo ntimero 59)
¥ 28,000 para une dSsis de 0,75% do I.PaAe (ensayo ntimero 60).
Por comparacidn con los ensayos 34 ¥ 35 del ejemplo 5 referen
te a un copolimero con un contenide de scetato muy parecide,
Se oboerva que el mumento del Indice de fluldez del ocopolime-
1o incluye desfavorablemente en las propledades de ls mezcla

trateda, aungue las mismee siguen slende muy superiores & los
de lg megola testigo (ensoyo ndmoro 32).
EJRMPLO O '
Se trata en las condiciones del ejemplo 4 mezclas «
que compreanden 207 del copolimerc de eiileno-mcetato de vinl-
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lo del ejemplo 1y 805 de betunes ds cosficlentes de penetra-
cién (medidos segin la porma ASTY D5-52)difeventess ,
- &l del ejenplo 1 designeds por 131
= teniendo B, un minimo y méximo de penebracidn de 80 y 100
5, rospectivamente
~ teniendo Bs‘un ninime y méximo de penetracién de 180 y 220
respectivanentes
. Lm %eble VIIT que sigee resume las medidas &e¢ resis
tencia a la fisuracién antes del eavejecimiento, cuya VoI
s cidn en funcidn del coeficiento de peneciracidn medio estd fxg
ducida grificamente on la figurs 5. Ias eurvas A ¥ B COXTef=—
ponden respechivamente a t2sas de I.P.hs ée 0s5 ¥ 04755« Sg =~
observa qu,ev'la.raeistsncia a la fisuracidén es superior gl ve-
lor testign del ensayo mimerc 12 mientras que cl coeficiente
13. de penctrocién medio es infordior a 170 en la ecurva A ¥ a 250
en la curva Ba

TABL.A VIIT
Edawo Bethin 1 %’5 IePele 7 RO b4 AG
20 | 1 | > | 045 16500
€1 32 045 - 16800
15 By 0,75 29000
25. | 63 ] B, - 0475 24600
64 1 By | 0475 9800

EIEIFL0 10
Se trata en las condiciones del ejemplo 4 las mez=
clas de este ajemplo. Ho obstante la naturalezs y la propor-

' 30« ci6n ponderal de loo agentes remctivos (alcoholato, écido, =
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aldenfdo) con relacidén a la mezcla son objeto de variaciones
indicadas en la Tebla IX que oigue gue resume las nedidas de
yesintencia 8 la fiourscidn antes del envelecimiento. Pare og
da enseyc aporeecen ndemds lzs reforencias del testize no tra-
tado ¥ la referencie del testigo tratado por 165 reactives =
del sjemplo 4 (TaPehsy H3303, parsformaldehido ).

Ademds, lae munoiras as! preperadas revelsn une bue
na estabilidad @ calor; esf, eu lss condiciones de medida —
y con las noteciones precisas on el ¢jemplo 1, Se revela comc
valores del products R'ys X A'4p 15.300 para el enseyo nimero
65 ¥ 14.400 para el ensayc nimero 67.

gldehido
Ia relsoidn molar ~ioiate vale 8,7 pars los en
sayos nimero 65 ¥ T0«
DARLA IX
Ensayo no] 4 Betdn] Aleoholato] Acido 'ﬁgdehi R XA, meaﬁgo"
65 80 0,831 0,3% {0,645 | 12000f 13,15
| moc gy HyB0, - (6&& !
66 8o 24758 0,5 |0,96% 750] 13,16
_Ke0CgHyq HqB0, |(CH,0),
67 80 | 0,5 | 2,5 10,54 7300] 13,15
TePehs cc:LBcagﬂ (c1,0),
68 8o CyT5% T 176 [0495% 2300] 13,16 |
ToPele acido (CHZO)n ©
1 nﬂitﬁm
69 70 | ogT58 0,52 10,96 | 51000] 18,20
_ TePehs HBO, [{CH,0) !
67 7 }0,7% 025 {340 38000] 18,20
| I+PeAe EqB05 |G 00 i
EIENFLO_11

Se truts en las condiciones dol ejomplo 4 1los mezew
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cles de esbe ejemplo sucesivamente con el lsopropilato de elp
ninie ¥ el deido bérico en les proporeiones ponderales meneig
nadas en la Ta¥la X (oo sc emplea psra formaldchido). Istén ~
resumidas en €lla las resistencias a la fisurceidn antes del
envejeciniento y después del envelecimiente térmico en las =
condiciones del ejemplo 1. Ios ensayos ndmero 71 ¥y 73 pueden
constituir testigos pora los ensayos némeroc 14 y 20 respecti~
venente.

-~ ',x{ Eg % IePale “,:5 H,B0 Z | R x At R'..x A
_&;ﬁsgtm , 33%%77‘ 5% 45

n ]
{71 1sofos | o Jesco| « -
172 | 80 | 05 - | 0,33 10500 ] - -
173 1 70 | o715 | o 123800 | 29800 | 30800
74§ 70 | 0475 0,5 J360004 40400 | = -

| EIEIFTO 12
Se mplica o los muestras del ejemplo 4 el método de

nedlds de la estabilided al celor expuesto en el elemplo Te
isl, ia Tablia XI cgue Sigue recoge las resishenclas a la {isu-

raeibn vespectivamente después de 10, 15 y 20 dias.

24BLA X
Eneeyo n¢ | RYq4 x My 3'15 XAy B'po X A'gp
11 - - 12600 12600
15 | - 27000 -
16 | - ' - 23000
19 360000 - -
23 1 48000 47000 45500
24 | 64300 59500 -
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Se aplica tembién a las muestres dol ejemplo 4 ol -
método de medida de la estabilidad el ague expuesto en el sjem
plo 1t ¥y oe ‘toma al ombo de 15, 30 ¥ 60 dles las resisiencias.
a la Pisurscifn que figuren en la Tabla XIT que slgue.

IABLA XIT
Ensayo ne 1" 13 16 | 18 20 21 | 26

P15 = 845 8200 | 11000]30000 | 27000} - | 49000 {58000

'RN x ABQ 3300 12500124500 | ~ - - -

Rey X Bgg | = - - 37000 {51000 49000 {60000

EJEIPLIO 13

Se mezola & una Sompersiura de 1802C, on un sistema
constituido por un amasedox ¥ una turbine, 75% on peso de un
betdn ouyos minimo y méximo de penetrzcidn segfin la norma =-
ASTH D5-52 son de 40 y 50y 20% en peso ds azufre y 57 en pe-
oo de um copoiimezﬁ de otilano~-acatato de vinilo con un Indi~
oo de-fludidez izusl a 2 g&r/10 minutos y un conlenido do aca~—
toto igugl al 247 en peco. 36 proolgus le operceldn de mezola
hasta la perfecta homogeneidand., So efiade 0,67 en peso, con ro
lecidén al conjunto, de ismgoropilato de aluminio y se deja = -
reenclonar durcnte 10 minuios. Se afiade 0;873 enbeso, con rels
oidn sl conjunto, de dcido birico 33503 ¥ luesgo, 10 minutos -

pés tarde, 0467 en peso de pavaformeldehido (OH;0),. J¢ man==
tiene una intenss agitzeidn duronte todas estss operaciones y

se prosigue la misma 10 minutos despuss de la adicidn del pa-
raforngldehido. Despuds de la puesta en forma y el enfrianien
to, &l producto asi obtenide esié listo para ser utllizado co
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mo revestimiento de estanqueldade
' 5O T 4

La Patente de Invencién que se solicite por veinte
afioe para ¥spatin, de acuerdo con la vigente Legislecidn, de~
berd recaer sobre: *PROCEDINIENTO DE PREPARACION DB NUEVAS
COMPOSICIONES DR BETUN, COTOLIMERS DE ETILINO=-BSRER VINILICO
Y EVENTUALWENTE AZUFRE®, con Prioridad de la solicitud de Pow
tente en Francim ne 75/28 851, de fecha 19-9-75, y Prioridad
de solicitud de Certificado de Adicidén en Francia n? 76/25237
de fecha 19~0~7G, sepin las caracteristicas eseneinles de las
slguientes:

.‘/‘.0
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BEIVINDICACIONES
19+~ Procedirdento de preporacidn de mezcles que com

pronden como mixime 957 en peso de bLotdn ¥y por lo menos 57 en
preso de copolimoro do etileno=-ster vinllico en las que el co
5. polimero astd parcialmente reticulado por medio de puentes e
«Quff~w, siendo ¥ un metal de valencia superior 0 igusl a 2,
pertenecionte a los grupos II, III, IV o V de la Tabla perid=
dica de los elementon; sicndo clegido ¥ mas particulsrmente -~
entre ol megnesio, ¢l calcio, ¢l cinc, el sluminio, el gorma-
10, nioy ol estafio, el circonio, el hafnio, el antimonic, el tén-
tolo, ol titenio, el torio y el ursmis, caracterisado porgure
80 hace rescclonar s una tenperature de 150 a 22000 una mesme
c¢la que comprende como méximo 95% en peso de betdn y por lo -~
menos 5¢ en pess de un corolimero de edilemo~éoter vini{lico -
15, ©con wn alccholato metélico M(OR** )n presente g rezén de 0,2 &
1,5¢ en peso gon relacidn a la wmezcle, siendo H un metal de -
valencia n superior o igusl a 2 pertenecienie a los grupos —
II, III, IV o V de la Tabla periddica de los elexmentos, y de-
signando R'! un redieal alquilo que tiene de 1 a 12 4tomos do
20, ¢carbono.
28~ Pmcedimieﬁto de preparocidn de mezclas on e
las que el covolimero eotd retioculado por medic de puontes =
~JuBu)= golamente, carscterizado porgus oS¢ hace reacclonzr, a
vma temperatura de 170 a 2209C, los productos obtenidos por al
25, Drogedimiento de 1a retvindicacién 1 con el Acido bérico intro
ducido en uns relacién molar -1%3,; de 18 10

3%.~ Procedimiento somin la reivindicacidn 2, carag

H,BO
terizado porque la relacidén molar —ﬁ%o—a-?,—’— estéd comprondida
S
entre 3y 8.
X. 4%.~ Procedimiento de preporacidn de mezcles reticy
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lades por medio de puentes ~0-B=0~y de puentes =~0«=CRR'~0=,
egracterizado paréue se hace resceionar o une temperatura de
150 a 2202C los productos obitenides por el procedimiento se~
&in la reivindicacidn 2 con un compuesto carbonilado RRYCO
presente en qna relacién molar %—%—L de 3 a 15, designan=-
doe R y R' bien ses el hidrdgeno o bhisen un radieal alifgtico o
aromético., .

58 ,~ Porcedimiente de preparscidn do mezelas que =
contienen de 55 m 87% en peso de betdn, de 7 a 32% en peso de
azufre y do 3 a 227 en peso de un copelimero de etileno-fster
vinilico en las que dicho copolimero estd parcislmente rediew
ladoy segin la reivindicacién 1, caracterizado porqus se pone
en reaccidn una mezela que contiene de 55 a 874 en peso de bg
+in, de 7 a 327 en peso de azufrs y de 3 a 22% on peso de mn
copolinero de etileno~éster vinilico, a una ieomperatura com~
prendida entre 150 y 2209G, con unflcoholato metdlico H»(OR“T‘)Q
presente a razén de 0,2 8 1,5% en peso con relacidn al consw
Junto de betin y copolimero, siendo R'' un radical slquilo -
que tiene de 1 m 12 &tomos de carbono.

68+~ Procedimiento pare la preparacién de mezclas -
en las gue el copolimero de etileno-éster vinilico estd par—-—
cialmente reticulado por puentes =Q«~B-0- caracterizado porque
se pone en reaccidn los productos obtenides por el procedi—-
miento de la reivindicacidn 5, 2 uns temperaturas comprendida
entre 170 y 2202C, con fécido bdrico introducido en una rela-
cidn molar - ; . 1:1' de 1 a 10,

78 .~ Procedimicnto pars la preparacidn de mezclae
en las que el copolimerc de etileno-éster vinilico es reticu-
lado parcialmente por medio de puentes =0=~0RR'=0«~ caracterdza
do porque los productos obtenidos por la puesta en préctica -
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del procedimiento segin In reivindicacidn 6 son puestos en e
reaccidn, a una temporatura comprendlida entre 150 y 22090, ==
¢on un compuesto carbonilado de érmula RR'CO utilizado en —
: RR*CO
mol:
una relacidn molax H(OR"? )n

88 .~ Procedimiento segin una de las reivindicaciones

comprendida entre 3 ¥y 15«

4y 7;, ecaracterizado porque se forma el compussto carbonllgse
o an el medio remccional por reaccidn entre de una parte el
dcido borico ¥ el sgur y de otra parte un tercer compussio.

98 .~ Procedimiento segin la reivindicacién 8, carag
terizado porque 6l compuesto cerbonilado es el formeldehido ~
Tormado por reaccidn enire el doido bérico, el agua y hexome-
tilentetraming.

108.~ Procedimiento segin una euslquiera de las rei
vindicaciones 4, 7 ¥y 9, caracterizads porque la relacién = -

% estd comprendida entre 6 y 11.
n
118+~ Frocedimiento segin una cuslquiera de las rel

vindicnciones 1 a 10, caracterizado porgue el copolimero comw
prends de 5 a 704 en peso Q¢ éster vinilico que tiens de 3 a
12 dtomos de corbonoe

128 .~ Frocedimiento segin la reivindicacién 11, ca~
racterizado porque ol éoter vinilico es un acetato de vinilo.

1384~ “PROCEDINIINTO DE PREFARACION DE NUEVAS COMTFO
SICIONES DE BETUN, COFOLINERO D& ETILENO-ESTER VINILICO T EVEX
TUALEENTE AZUFREY«

Sepin queda suptancislmente descritov en la presente

vai/ttq



memoria gue consta de treinta y fres hojss, escritas s méqui-
na por uns sols care ¥ zcompafiads de dibujos.
maaria, 48 SEP. 1970

SOCIETE CHIMICUE DES CHARBORNA
GES «CDF CHIMIE:
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