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DESCRIPCION
Composites de relleno

La presente invencion se refiere a una composicién que comprende un material polimérico o elastémero, un soélido
particulado inorganico y un agente de acoplamiento que contiene un grupo de &cido carboxilico de terminacion y un
grupo insaturado etilénico de terminacion.

Desde hace tiempo se conoce la incorporacién de cargas inorganicas en los materiales poliméricos tales como
polimeros termoplésticos, polimeros termoestables, elastomeros y cauchos. Mientras que los articulos moldeados
hechos de tales materiales poliméricos que contienen cargas muestran generalmente mayor rigidez, dureza y
resistencia a la deformacion plastica, los articulos también tienden a mostrar una marcada disminucion de la
tenacidad y la ductilidad. Este es especialmente el caso con polimeros termoplasticos rellenos donde los articulos
moldeados se vuelven demasiado fragiles y con una resistencia al impacto y elongacion demasiado bajas para ser
de cualquier uso practico.

Se han publicado diversos enfoques para mejorar la compatibilidad del soélido particulado inorganico con los
materiales poliméricos en un intento de mejorar las deficiencias anteriormente indicadas. Estos implican la
incorporacion de un modificador de superficie para el solido particulado que puede estar recubierto sobre el sélido
particulado como un pretratamiento separado o afiadido a la mezcla de materiales poliméricos y sélido particulado
en una fase conveniente durante el procesamiento.

Los modificadores de superficie generalmente se encuentran dentro de dos categorias distintas, es decir,
modificadores de acoplamiento y de no acoplamiento. En los modificadores de superficie de no acoplamiento, el
modificador interactia con la superficie del solido particulado, pero no con la matriz del polimero. En los
modificadores de superficie de acoplamiento, el modificador interactia fuertemente tanto con la superficie del sélido
particulado como con la matriz del polimero. Los modificadores funcionales acidos estan representados en estas dos
clases e incluyen acidos grasos y acidos poliméricos. Los acidos grasos son por lo general modificadores de no
acoplamiento donde el grupo acido carboxilico se une fuertemente a la superficie del sélido particulado inorganico y
el grupo graso se intercala con la matriz del polimero. Los acidos poliméricos son generalmente considerados como
modificadores de superficie de acoplamiento donde el grupo carboxi interactia fuertemente con la superficie del
sélido particulado inorganico y la cadena polimérica interactia fuertemente con la matriz del polimero. El alcance de
esta interaccion depende en gran medida de la funcionalidad del modificador de superficie y del tipo de material
polimérico. Ejemplos de acidos poliméricos que contienen grupos olefinicos libres se desvelan en los documentos
US 4.385.136, US 3.519.593 y GB 1.223.286. También se han examinado como modificadores de acoplamiento
acidos carboxilicos sencillos que contienen un enlace insaturado olefinico. De esta manera, se ha descrito el propio
acido acrilico como un modificador de acoplamiento para cargas de carbonato de calcio en polipropileno en
European Polymer Journal 36, 2000, 137-148. Sin embargo, su volatilidad durante el procesamiento es una clara
desventaja. En el documento JP 64-33163 se desvela también un tratamiento de superficie que utiliza semiésteres
de acido succinico de acido acrilico hidroxialquilo C,.s. Sin embargo, ninguno de estos acidos que contienen un
enlace olefinico han resultado ser totalmente satisfactorios.

Se ha descubierto recientemente que determinados derivados de maleimida y acido (met)acrilico muestran una
ventaja como modificadores de superficie para sélidos particulados inorganicos en comparaciéon con los conocidos
en la técnica. De esta manera, de acuerdo con la invencion, se proporciona una composicién que comprende un
material polimérico, un sélido particulado inorganico y un modificador de acoplamiento de férmula 1.

A-(X-Y-CO)n (0-B-CO),OH 1
en la que

A es un resto que contiene un grupo etilénico de terminacién con uno o dos grupos carbonilo adyacentes;
X es un enlace directo, O o N;

Y es alquileno C1.g 0 alquenileno Cy.1s;

B es alquileno Cy.;

mesde 1a4;

nesde0ab;

con la excepcion del acido acrilico, siempre que cuando A contenga dos grupos carbonilo adyacentes al grupo
etilénico, X sea N.

Cuando A contiene un Unico grupo carbonilo y X es O, entonces el grupo A-X es preferentemente el residuo de acido
acrilico alquilo C4.6 como acido metacrilico y especialmente acido acrilico. Cuando A contiene dos grupos carbonilo
adyacentes al doble enlace etilénico y X es N, el grupo A-X es preferentemente el residuo de maleimida.

Y puede ser lineal o ramificado, pero es preferentemente lineal. También es preferible que Y sea alquileno y que Y
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no contenga menos de 2 4tomos de carbono.

B puede ser sustituido por uno o mas grupos alquilo C1.s que pueden ser lineales o ramificados. El grupo (O-B-CO),
puede ser el residuo de uno o mas acidos hidroxicarboxilicos diferentes o lactonas de los mismos. Preferentemente
B contiene 5 6 6 atomos de carbono. Ejemplos de acidos hidroxicarboxilicos o lactonas adecuados son acido
5-hidroxivalérico, acido 6-hidroxicaproico, &-valerocatona, e-caprolactona y las e-caprolactonas sustituidas con
alquilo tales como ¢-caprolactona 4-metilo, 3-metilo, 7-metilo, 5-metilo, 5-terc-butilo, 4,4,6-trimetilo y 4,6,6-trimetilo.
Cuando el grupo (O-B-CO), es el residuo de dos o mas acidos hidroxicarboxilicos o lactonas diferentes se deriva
preferentemente de d-valerolactona y e-caprolactona. También es preferible que cuando (O-B-CO), se derive de dos
0 mas acidos hidroxicarboxilicos o lactonas diferentes de los mismos, el componente principal sea el acido
6-hidroxicaproico o la e-caprolactona.

Es mucho mas preferible que n sea cero, excepto cuando A-X es el residuo de acido acrilico (alquilo C1.g).

En una clase preferente de compuestos, m es de 1 a 4, especialmente cuando n es cero y en otra clase preferente
de compuestos m es 1, n es cero y A-X es el residuo de anhidrido de maleimida.

Las calidades comerciales de acido acrilico contienen generalmente un material polimérico de estructura
CH,=CH-CO(OCH,CH2CO)OH, donde x es de 2 a 4. Se entendera que la referencia a los derivados del acido
acrilico anteriormente indicados en el presente documento incluye tales polimeros.

Ejemplos especificos de compuestos de formula 1 son B-carboxietilacrilato, 6-carboxihexilmaleimida vy
10-carboxidecilmaleimida.

El material polimérico puede ser cualquier matriz de polimero con la que se emplean sdlidos particulados
inorganicos e incluyen caucho, resinas y materiales plasticos. Ejemplos de tales materiales poliméricos son caucho
natural; cauchos sintéticos tales como caucho de estireno-butadieno; caucho terpolimero de etileno-propileno;
caucho de uretano; poliolefinas tales como polietileno, polipropileno y poliisobutileno; poliacrilonitrilo; polibutadieno;
copolimeros de butadieno y acrilonitrilo; poliestireno, poli(estireno acrilonitrilo); copolimeros de estireno con
butadieno y acrilonitrilo; copolimeros de etileno con propileno o but-1-eno o acetato de vinilo o anhidrido maleico;
resinas de policarbonato, resinas fenoxi; cloruro de polivinilo; copolimeros de cloruro de vinilo con acetato de vinilo u
otros ésteres de vinilo ; acetato de polivinilo, acetato de polietilvinilo; poliésteres lineales; acetales de polivinilo,
cloruro de polivinilideno, copolimeros de cloruro de vinilideno con cloruro de vinilo y &cido acrilico;
poli(metilmetacrilato); super poliamidas tales como nylon 6,6 y 6,10; poliimidas; polisulfonas; resinas alquilo tales
como polimeros de ftalatos de dialquilo; resinas epoxi; resinas fendlicas; resinas de silicona; resinas de poliéster
incluyendo resinas de alquilo; poli(acetato de vinilo-cloruro de vinilo); poli(cloruro de vinilideno); poliuretanos
termoplasticos; polihidroxiéteres termoplasticos; poliésteres termoplasticos y poli(cloruro de vinilo-anhidrido maleico).
Preferentemente, el material polimérico es un polimero termoplastico tal como polietileno, polipropileno, caucho de
etileno propileno o poli etil vinil acetato.

El sélido particulado inorganico puede ser cualquier material sélido que se utiliza con materiales poliméricos y que
incluya especificamente tales soélidos utilizados como cargas. Los sélidos pueden estar en forma de material
granular o en forma de polvo, especialmente polvo soplado. Algunos ejemplos incluyen carbonato de calcio, sulfato
de calcio, sulfato de bario, carbonato de bario, 6xido de magnesio, hidroxido de magnesio, diéxido de titanio, 6xido
de hierro, silicatos de magnesio y calcio, aluminosilicatos, caolin, mica, talco, polvos y fibras metdlicas, zinc,
aluminio, trihidroxido de aluminio, fibras de vidrio, fibras refractarias, negro de carbono incluyendo negro de carbono
de refuerzo y no de refuerzo, alimina, cuarzo, harina de madera, papel/fibra en polvo, amianto, cristalita, antofilita,
crocidolita, wollastonita, atapulgita y similares.

Se han obtenido efectos utiles utilizando trihidroxido de aluminio y carbonato de calcio como sélido particulado
inorganico v etil vinil acetato o polipropileno como material polimérico.

Los compuestos de férmula 1 donde n es cero pueden generarse mediante cualquier método conocido en la técnica.
De esta manera, cuando A es el residuo de maleimida, el modificador de acoplamiento puede generarse haciendo
reaccionar anhidrido maleico con un acido aminocarboxilico en un disolvente adecuado. Los disolventes adecuados
son acidos alquilcarboxilicos inferiores C+.s y especialmente acido acético. Los acidos aminocarboxilicos contienen
una cadena de alqu(en)ileno que contiene hasta 18 atomos de carbono y puede ser ramificada o preferentemente
lineal. Son ejemplos el acido 6-amino caproico, acido 11-amino undecanoico y B-alanina. La reaccion se lleva a cabo
por lo general a una temperatura superior a 50°C y preferentemente superior a 90°C. Convenientemente, la reaccion
se lleva a cabo en el punto de ebullicion del acido alquilcarboxilico inferior. La preparacion de los maleimida acidos
alquilenocarboxilicos se describe en el documento EP 847.991.

Cuando A es el residuo de acido (met)acrilico y X es N u O y n es cero, el modificador de acoplamiento puede
obtenerse por reaccion del acido (met)acrilico con un acido aminocarboxilico o con un acido hidroxicarboxilico que
contiene una cadena de alqu(en)ileno con hasta 18 atomos de carbono. La reaccidon puede llevarse a cabo
opcionalmente en presencia de un disolvente inerte y se lleva a cabo por lo general a una temperatura de 50°C a
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120°C. Un ejemplo son los B-carboxietilacrilatos.

Cuando n es de 1 a 5, el modificador de acoplamiento puede obtenerse haciendo reaccionar un compuesto de
férmula 1 donde n es cero con un acido hidroxicarboxilico o lactona del mismo en una atmésfera inerte y a una
temperatura de 50°C a 250°C. Ejemplos de lactonas son &-valerocatona y e-caprolactona incluyendo mezclas de las
mismas. La atmoésfera inerte puede proporcionarse mediante cualquiera de los gases inertes de la Tabla Periddica,
pero, preferentemente, es nitrogeno. Preferentemente, la reaccion se lleva a cabo a una temperatura superior a
100°C y especialmente superior a 150°C. A fin de minimizar la carbonizacién del modificador de acoplamiento la
temperatura es preferentemente no superior a 200°C y especialmente no superior a 180°C. También es preferible
que la reaccion se lleve a cabo en presencia de un catalizador de esterificacion tal como una sal metalica de un
alcanol, por ejemplo, butilato de circonio.

Algunos de los modificadores de acoplamiento de férmula 1 son nuevos. Por lo tanto, como un aspecto adicional de
la divulgacién, se proporciona un compuesto de formula 1 en la que A, X, Y, B y m son como se han definido
anteriormente en el presente documentoy nes de 1 a 5.

El modificador de acoplamiento puede recubrirse sobre la superficie del solido particulado en cualquier fase
conveniente en la preparacion del composite. De esta manera, el sélido particulado puede recubrirse previamente
con el modificador de acoplamiento o el modificador de acoplamiento puede afiadirse a una mezcla de material
polimérico y sélido particulado durante la preparacién del composite.

Cuando el sdlido particulado se recubre previamente con el modificador de acoplamiento, puede prepararse
mezclando los dos componentes juntos en condiciones anhidras. Este mezclado puede estar acompafado por un
proceso de desgaste por frotamiento para reducir el tamafio de particula del sélido particulado. De manera
alternativa, el modificador de acoplamiento puede aplicarse al sélido particulado en un vehiculo liquido que puede
ser un disolvente organico polar o no polar o una emulsién acuosa. El contacto entre el sdlido particulado y el
vehiculo que contiene el modificador de acoplamiento puede implicar cualquier método conocido en la técnica, tal
como inmersion o pulverizacion. A continuacion, el sélido particulado recubierto puede separarse del disolvente
organico por cualquier medio adecuado tal como filtracion y puede eliminarse cualquier exceso de modificador de
acoplamiento, cuando se desee, mediante lavado con un disolvente organico apropiado. Como una variante
adicional, el sdlido particulado recubierto puede obtenerse por evaporacion del disolvente organico. Ejemplos de
disolventes adecuados son metanol, etanol, propanol, éter dietilico, acetona, metil etil cetona, acetato de etilo,
benceno, tolueno, xileno, hexano, heptano, decalina, tetralina, cloroformo, cloruro de metileno y cloroformo.

Como un aspecto adicional de la presente divulgacion, se proporciona una composicion que comprende un solido
particulado y un modificador de acoplamiento de férmula 1.

El mezclado del solido particulado y el modificador de acoplamiento se llevan a cabo generalmente desde 20°C
hasta la temperatura de descomposicién de los modificadores de acoplamiento. Puede llevarse a cabo a presion
atmosférica normal, pero también es posible una presién mayor o menor si esto ayuda a la distribucion del
modificador de acoplamiento en la superficie del sélido particulado.

Cuando el sdlido particulado y el modificador de acoplamiento se mezclan en condiciones anhidras, el recubrimiento
de superficie del sélido particulado se lleva a cabo preferentemente en presencia de aire u oxigeno ya que esto
reduce la posibilidad de que modificador de acoplamiento experimente polimerizacion.

Cuando el sdlido particulado se recubre con el modificador de acoplamiento en un vehiculo, es preferible incluir un
inhibidor de la polimerizacién tal como hidroquinona, metilhidroquinona, p-benzoquinona, naftoquinona o
terc-butilcatecol o fenoles impedidos tales como 2,6-diterc butil fenol. Estan disponibles fenoles impedidos bajo la
marca comercial Irganox (Ciba Geigy). La cantidad de inhibidor de la polimerizacién es preferentemente no superior
al 10%, mas preferentemente no superior al 5% y especialmente no superior al 0,2% en base al peso del
modificador de acoplamiento. También es preferible que la cantidad de inhibidor de la polimerizaciéon no sea inferior
al 0,05% y especialmente no inferior al 0,2% en base al peso del modificador de acoplamiento.

La cantidad de modificador de acoplamiento recubierto sobre la superficie del sélido particulado esta en gran medida
en funciéon de la naturaleza del sdlido y su area superficial. Las cantidades preferentes de modificadores de
acoplamiento son suficientes para proporcionar por lo menos una capa monomolecular del modificador de
acoplamiento sobre el sélido particulado. Generalmente, la cantidad de modificador de acoplamiento no es superior
al 20%, mas preferentemente no superior al 6% y especialmente no superior al 2% en base al peso de sélido
particulado. También es preferible que la cantidad de modificador de acoplamiento no sea inferior al 0,01%, mas
preferentemente no inferior al 0,2% y especialmente no inferior al 0,3% en base a la cantidad de sélido particulado.

Se ha descubierto que el solido particulado recubierto con el modificador de acoplamiento es especialmente eficaz
cuando se utiliza con materiales poliméricos termoplasticos, por ejemplo, poliolefinas tales como polietileno de alta
densidad, polietilenos de media y baja densidad, polipropileno cristalino, copolimeros de bloque de etileno-propileno
cristalinos, polibuteno, y poli-4-metil pent-1-eno; cloruro de polivinilo, cloruro de polivinilideno, poliestireno, poli



10

15

20

25

30

35

40

45

50

55

60

65

ES 2389435713

metil(met)acrilatos; poliamidas; poliacetales, poliésteres lineales, poliuretanos, polimeros de ABS incluyendo
mezclas de los mismos y sus mezclas con elastomeros.

En el caso de polimeros termoplasticos es preferible mezclar por fusién el polimero, el sélido particulado y el
modificador de acoplamiento en presencia de un generador de radicales libres tal como peroxido de dicumilo, 2,
5-dimetil-2,5-di  (terc-butil peroxi)hexano, azobisisobutironitrilo, éxido de dibutilestafio y di(terc-butil peroxi
isopropil)benceno. Cuando el material polimérico ya contiene un generador de radicales libres, puede que no sea
necesario afiadir cantidades adicionales del generador de radicales libres. Se cree que el generador de radicales
libres hace que el enlace etilénico del modificador de acoplamiento polimerice consigo mismo y/o el material
polimérico.

De manera alternativa, el generador de radicales libres también puede estar ya presente en el material polimérico.

La cantidad de generador de radicales libres puede variar dentro de limites amplios, pero estd presente
preferentemente en cantidades del 1 al 100% en peso en base a la cantidad de modificador de acoplamiento.
Preferentemente, la cantidad de generador de radicales libres no es superior al 70% y especialmente no superior al
50% en base al peso de modificador de acoplamiento.

Cuando el material polimérico que contiene el sdlido particulado y el modificador de acoplamiento se aplica como un
recubrimiento a una superficie soélida, la polimerizacion puede iniciarse mediante otros medios adecuados tales
como radiacion actinica o de haz de electrones, donde el composite también contiene un fotoiniciador apropiado.

La cantidad de sélido particulado en el composite que comprende el material plastico, el sélido particulado y el
modificador de acoplamiento puede variar en un intervalo amplio y depende de la naturaleza del sélido particulado y
el uso previsto del composite. Por lo general, la cantidad de solido particulado es del 20 al 80% y especialmente del
20 al 60% en base a la cantidad del composite.

Considerando que generalmente resulta preferible recubrir el sélido particulado con el modificador de acoplamiento,
a veces resulta mas conveniente preparar previamente una mezcla de modificador de acoplamiento y material
polimérico y utilizar una mezcla de este tipo para recubrir el sélido particulado. Este es especialmente el caso en el
que la cantidad de modificador de acoplamiento es un componente relativamente pequefio del composite final.

De esta manera, como un aspecto adicional de la divulgacion, se proporciona una composicién que comprende un
modificador de acoplamiento y un material polimérico. Preferentemente, la cantidad de modificador de acoplamiento
es del 1 al 30% en peso en base a la cantidad de material polimérico. La mezcla puede llevarse a cabo en cualquier
aparato adecuado que sea apropiado para el estado fisico del modificador de acoplamiento y el material polimérico.
La mezcla combinada de material de acoplamiento y material polimérico puede contener un inhibidor de la
polimerizacién o un catalizador de la polimerizacion, dependiendo de si es preferible afiadir la mezcla combinada al
sélido particulado, ya sea antes o después de la polimerizacién del modificador de acoplamiento.

La composicion que comprende el modificador de acoplamiento y el material polimérico puede formularse con el
sélido particulado de una manera similar a la descrita anteriormente en el presente documento para el modificador
de acoplamiento y el sélido particulado. Esta composicion puede tratarse a continuacién como una "mezcla madre" y
afadirse a material polimérico adicional en el momento de la formacion de los articulos fabricados. La cantidad de
"mezcla madre", que se mezcla con el material polimérico adicional puede variar a lo largo de limites amplios,
dependiendo de la naturaleza del material polimérico y el sélido particulado, pero es preferentemente del 0,5 al 50%
en base al peso total del composite final. Preferentemente, la cantidad de "mezcla madre" no es inferior al 10% y
especialmente no inferior al 20% en base al peso total del composite. Aunque el material polimérico utilizado en la
preparacion de la "mezcla madre" puede diferir de la adicion de material polimérico, es preferentemente el mismo. El
uso de "mezclas madre" resulta especialmente util cuando el material polimérico es polipropileno, polietileno,
polietileno/polipropileno dieno, etil acetato de vinilo, policloropreno, polietileno clorado, polietileno clorosulfonado,
cloruro de polivinilo y especialmente caucho natural y sintético tal como elastomeros basados en butadieno como
cauchos de butadieno-estireno, butadieno-acrilonitrilo, polibutadieno, poliisopreno o caucho natural.

El composite puede contener otros adyuvantes que son comunmente afadidos a compuestos tales como
estabilizadores, absorbentes de UV, plastificantes, lubricantes, agentes de reticulacién, aceleradores de reticulacion,
pigmentos, retardantes del fuego, agentes antiestaticos, agentes espesantes, agentes de soplado y agentes de
liberacién del molde.

Cuando el modificador de acoplamiento es un liquido, resulta ventajoso absorber el modificador sobre un sélido
poroso ya que esto ayuda a distribuir uniformemente el modificador de acoplamiento en el material plastico, la
mezcla madre o como una capa de recubrimiento para la carga. Ejemplos de sélidos porosos son polvos soplados
tales como silicatos de calcio y aluminio, tierra de diatomeas y arcilla bentonita. El modificador de acoplamiento
puede mezclarse con el sélido poroso mismo o puede afiadirse al sélido poroso en un liquido organico, agua o en
forma de emulsién. La cantidad de modificador de acoplamiento es preferentemente del 20 al 80% en base al peso
del solido poroso. El sélido poroso que contiene el modificador de acoplamiento puede afiadirse al material plastico o
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carga de la misma manera que el modificador de acoplamiento. La composicion que comprende modificador de
acoplamiento y sélido poroso puede contener también otros adyuvantes que se incluyen comunmente en el
composite final.

La invencion se ilustra mediante los siguientes ejemplos en los que todas las referencias son de partes en peso a
menos que se exprese lo contrario.

Preparacién de los modificadores de acoplamiento

Modificador 1 - 5-carboxipentilmaleimida
Esta se prepard de acuerdo con el Ejemplo 4 del documento EP 847.991.

Se suspendieron anhidrido maleico (80,4 partes, ex Aldrich 820 mM) y acido 6-aminocaproico (60 partes, ex Aldrich
657 mM) en acido acético glacial (400 ml) a 20°C. A continuacién, se agitaron a reflujo los reactivos (130°C) durante
5 horas lo que dio una solucion de color naranja claro. Esta solucion se redujo en volumen por evaporaciéon de parte
del acido acético. Después de enfriar a 20°C, se separd el producto como un sélido de color naranja que se
recristalizé en agua (600 ml) para dar un sélido amarillo (33,6 partes, p.f. = 71-72°C).

La 2-carboxietiimaleimida y la 10-carboxidecilmaleimida se prepararon de manera similar.

Ejemplos2a5

Se mezcldé minuciosamente trihidrato de aluminio (39 partes de Alcan SF7E ex Alcan) con un modificador de
acoplamiento como se enumera en la Tabla 1 que se presenta mas adelante para dar aproximadamente 0,115
equivalentes molares/gm. A continuacién, se combina la carga recubierta con resina de etil vinil acetato (26 partes,
1020 VN5 ex EIf Atochem) en un mezclador Brabender Plasti-Corder calentando en primer lugar la camara de
mezcla a 180°C antes de afiadir la resina. Después de haber fundido la resina, se afadié la carga recubierta y se
mezclé minuciosamente durante 10 minutos a 180°C. A continuacién, se enfrid el composite y se dejé reposar
durante 24 horas antes del prensado en caliente durante 10 minutos a 160°C para dar una lamina plana de
aproximadamente 2 mm de espesor. A continuacion se enfrié la lamina a 20°C y, después de dejar reposar durante
24 horas, se cortaron patrones con forma de probeta con una zona de agarre de aproximadamente 4 mm. La
resistencia a la traccion y el alargamiento de estos patrones se midieron utilizando un tensiémetro Hounsfield H10
equipado con célula de carga de 1000N y extensdmetro laser H500L. En la Tabla 1 se proporciona la resistencia a la
traccion y alargamiento promedio de 6 muestras repetidas.

Tabla 1
Ejemplo Modificador de Megqu/gm del modificador respecto Resistencia a la % de
Acoplamiento alacarga Traccién Alargamiento
1 CEM 0,115 11,46 137,8
2 CPM 0,114 12,28 130,6
3 CDM 0,113 12,51 181,2
4 BCA 0,115 13,72 161,7
5 BCA* 0,115 15,44 159,1

Nota a pie de pagina para la Tabla 1

CEM es 2-carboxietiimaleimida

CPM es 5-carboxipentilmaleimida

CDM es 10-carboxidecilmaleimida

BCA es 2-carboxietilacrilato ex Bimax

*El Ejemplo 5 es una repeticion del Ejemplo 4 excepto porque el composite contenia el 0,06% en peso de peréxido
de cumilo en base al peso de la carga que se afiadio en la fase de combinacion.
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REIVINDICACIONES

1. Composicion que comprende un material polimérico, un sélido particulado inorganico y un modificador de
acoplamiento de férmula 1:

A-(X-Y-CO)m(0-B-CO),OH 1
en la que
A es un resto que contiene un enlace etilénico de terminacién con uno o dos grupos carbonilo adyacentes;
X es un enlace directo, O o N;
Y es alquileno C1.1g 0 alquenileno Cy.1s;
B es alquileno Cy.;
mesde 1a4;
nesde0ab;
siempre que cuando A contenga dos grupos carbonilo adyacentes al grupo etilénico, X sea N.

2. Composiciéon segun la reivindicacion 1, en la que el material polimérico esta seleccionado de entre caucho,
resinas y materiales plasticos.

3. Composicién segun la reivindicacion 1, en la que A-X- es el residuo de acido acrilico.
4. Composicion segun la reivindicacion 1, en la que A-X- es el residuo de maleimida.

5. Composicién segun cualquiera de las reivindicaciones 1 a 4, en la que (O-B-CO), es el residuo de &-valerolactona
o de g-caprolactona o una mezcla de los mismos.

6. Composicion segun cualquiera de las reivindicaciones 1 a 5, en la que n es cero.

7. Composicién segun cualquiera de las reivindicaciones 1 a 6, en la que el sélido particulado es una carga
inorganica.

8. Composicién segun la reivindicacion 7, en la que la carga inorganica es trihidrato de aluminio.

9. Composicion segun cualquiera de las reivindicaciones 1 a 8, en la que el material polimérico es un polimero
termoplastico.

10. Composicién segun cualquiera de las reivindicaciones 1 a 9, en la que la cantidad de modificador de
acoplamiento es no inferior al 0,01% y no superior al 10% en base a la cantidad de sélido particulado.

11. Composicién segun cualquiera de las reivindicaciones 1 a 10, en la que la cantidad de solido particulado es del
20 al 80% en base a la cantidad de la composicion.

12. Composicién segun cualquiera de las reivindicaciones 1 a 11, que comprende adicionalmente un iniciador de la
polimerizacién.

13. Composicién segun la reivindicacion 1, en la que el solido particulado se recubre previamente con el modificador
de acoplamiento de férmula 1.

14. Composicién segun la reivindicacion 13, que comprende adicionalmente un inhibidor de la polimerizacion.

15. Composiciéon segun la reivindicacion 1, en la que el sdélido particulado se recubre con una mezcla preparada
previamente del material polimérico y el modificador de acoplamiento de férmula 1.

16. Composicion segun la reivindicacion 1, en la que
A, X, Y, By m son como se define en la reivindicacion 1; y
nesde1ab.
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