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DESCRIPCION
Particulas de materiales compuestos con unos dominios organicos e inorganicos

Son objeto del presente invento unas particulas de materiales compuestos constituidas sobre la base de 6xidos
inorganicos, polimeros organicos y reactivos de acoplamiento, un procedimiento para la produccién de las particulas
de materiales compuestos, asi como su utilizaciéon, por ejemplo, como aditivo, agente aglutinante o agente
aglutinante concomitante.

Las particulas de materiales compuestos contienen unidades o respectivamente dominios organicas/os e
inorganicas/os, tales como por ejemplo unas unidades poliméricas organicas y unas particulas organicas fijadas a
éstas, y tienen usualmente unos diametros de 4 a 5.000 nm.

En los procedimientos habituales para la produccion de particulas de materiales compuestos, se polimerizan unos
monoémeros organicos mediante una polimerizacion en emulsion en dispersiones acuosas de particulas inorganicas,
debiendo de ser anclados unos dominios organicos sobre la superficie de las particulas inorganicas, tal como se
describe, por ejemplo, en las citas de Dong-Ming Qi, J. of Applied Polym. Sci., 2006, volumen 99, paginas 3425
hasta 3432; Dong-Ming Qi, Colloid Polymer Sci. 2008, volumen 286, paginas 233 hasta 241; Tsutomu Mizutani, J. of
Applied Polym. Sci., 2006, volumen 99, paginas 659 hasta 669; Frank Bauer, Macromol. Mater. Eng., 2006291,
paginas 493 hasta 498 o a partir del documento de solicitud de patente alemana DE-A 10 2004 010 155, de los
documentos de patentes de los EE.UU. US 3.544.500 y US 4.421.660, del documento de solicitud de patente
internacional WO-A 2006/072464, de los documentos DE-A 10129537, WO-A 01/18081, y de los documentos US
6833401, DE-A 19942777, EP-1431356 o WO-A 2008/009596. También se conoce la polimerizacion iniciada por
radicales de unos mondmeros etilénicamente insaturados, que contienen silanos, en presencia de unos
poli(alcoholes vinilicos), tales como los que se describen, por ejemplo, en el documento WO-A 2007/057382. A partir
del documento DE-A 102007038333 se conocen unas composiciones, que habian sido preparadas mediante una
condensacion de compuestos de silicio en presencia de unos poli(alcoholes vinilicos), no habiendo sido las
particulas inorganicas resultantes en este caso fijadas expresamente sobre los poli(alcoholes vinilicos), sino que
ellas se presentaban junto a los poli(alcoholes vinilicos)en forma de una mezcla, lo que conduce a una alta
solubilidad en agua de la composicion.

La fijacion de los dominios organicos e inorganicos de las particulas de materiales compuestos asi como la puesta a
disposicion de unas dispersiones estables de particulas de materiales compuestos plantean algunos problemas. En
efecto, los componentes inorganicos o respectivamente organicos tienen de modo habitual diferentes polaridades y
tienden a separarse entre si o aglomerarse en cada caso unos/as con otros/as. Si aparece una tal aglomeracion
antes de o durante la produccién de las particulas de materiales compuestos, entonces, por ejemplo, las particulas
inorganicas aglomeradas son encapsuladas por los componentes organicos, de manera tal que no tiene lugar
ninguna fijacién uniforme de particulas inorganicas sobre los componentes organicos y por consiguiente, a fin de
cuentas, no resultan particulas de materiales compuestos constituidas uniformemente a base de dominios organicos
e inorganicos. Las correspondientes mezclas no se presentan en unos disolventes en forma de particulas primarias
coloidales. Puede suceder incluso que las particulas inorganicas y los componentes organicos se presenten como
una mezcla heterogénea unas junto a los otros.

Sin embargo, también en unas particulas de materiales compuestos, que estan constituidas uniformemente a base
de dominios inorganicos y organicos, puede llegarse a una aglomeracién de los dominios inorganicos o
respectivamente organicos, lo que conduce a una insuficiente estabilidad en almacenamiento en particular de
particulas de materiales compuestos que estan disueltas, emulsionadas o dispersadas, y se exterioriza por una
gelificacion o una formacion de grumos. En particular, en el caso de temperaturas mas altas, por ejemplo a partir de
40 °C, aparece una tal aglomeracion. Asimismo, las dispersiones acuosas de particulas constituidas exclusivamente
a base de eslabones inorganicos, tales como por ejemplo una silice coloidal o unos organopolisiloxanos, tienden a la
aglomeracioén a unas temperaturas mas altas, por ejemplo a 70 °C, o incluso ya a la temperatura ambiente.

Las particulas aglomeradas de materiales compuestos ya no tienen las deseadas propiedades técnicas de uso o
incluso son totalmente inutilizables. Con el fin, por ejemplo, de poner a disposicion unas dispersiones acuosas
estables de particulas de materiales compuestos, se afiaden usualmente unos agentes emulsionantes, coloides
protectores o aditivos especiales como estabilizadores, tales como por ejemplo los compuestos de alquil-aminas que
contienen grupos hidroxi, que se recomiendan en el documento DE-A 10 2004 010 155.

El documento WO-A 2008/040464 recomienda para revoques o pinturas el empleo de un didxido de silicio coloidal y
de unas dispersiones de polimeros constituidas sobre la base de ésteres vinilicos o de ésteres de acidos
(met)acrilicos, de acidos carboxilicos etilénicamente insaturados asi como de mondémeros etilénicamente
insaturados que actian emulsionando. Sin embargo, tales sistemas no alcanzan la estabilidad frente al agua que es
solicicitada en muchosusos. A partir del documento de solicitud de patente europea EP-A 1043372 se conocen unos
agentes de revestimiento para papel, que contienen unas particulas de silice coloidales asi como unos copolimeros
con unas considerables proporciones de unidades de mondmeros que llevan grupos de acidos carboxilicos. A causa
de la composicion de los copolimeros o respectivamente de los agentes de revestimiento, unos correspondientes
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revestimientos son solubles en alcalis y por consiguiente reciclables. En muchos usos se solicita no obstante
también una estabilidad frente al agua en condiciones alcalinas. Por lo demas, unos copolimeros con unos altos
contenidos de unidades de mondémeros que llevan grupos de acidos carboxilicos, son altamente viscosos, lo que
puede plantear dificultades en el caso de sus usos y puede hacer necesario trabajar en diluciones, es decir con unos
bajos contenidos de materiales solidos. El documento EP-A 1243619 divulga unos materiales compuestos que se
componen de unos dominios organicos, tales como los de un poli(acido acrilico), y de dominios inorganicos, por
ejemplo los de silicatos de sodio o de un acido silicico coloidal, siendo unidos los dominios organicos e inorganicos
mediante interacciones iénicas con unos cationes de metales divalentes, de manera tal que los materiales
compuestos se presentan como conglomerados de los dominios poliméricos en forma de geles.

Una misién del presente invento fue poner a disposicion unas particulas de materiales compuestos, que no tengan
las desventajas mas arriba mencionadas, y que en particular sean estables en almacenamiento también en la forma
de dispersiones, idealmente también sin el empleo de agentes estabilizadores.

El problema planteado por esta misién se resolvié de una manera sorprendente con unas particulas de materiales
compuestos, en las que unos polimeros organicos, que llevan particulas de 6xidos y grupos de acidos carboxilicos,
son unidos mediante unos reactivos de acoplamiento que contienen grupos de alcoxi-silanos, pudiendo los
polimeros organicos, que tienen unos contenidos mas grandes de unidades que llevan grupos de acidos
carboxilicos, contener adicionalmente unas unidades de monémeros etilénicamente insaturados multiples veces.

Son objeto del invento unas particulas de materiales compuestos, obtenibles mediante una reacciéon de a) uno o

varios o6xidos inorganicos (particulas de 6xidos) con un diametro medio de < 1.000 nm, b) uno o varios polimeros

organicos y c¢) uno o varios reactivos de acoplamiento, siendo unidas las particulas de 6xidos a) y los polimeros

organicos b) a través de unidades de reactivos de acoplamiento c), caracterizadas por que

como polimeros organicos b) se emplean uno o varios compuestos polimerizados de

a) uno o varios monomeros etilénicamente insaturados, escogidos entre el conjunto que comprende ésteres
vinilicos de acidos carboxilicos con 1 hasta 15 atomos de C, ésteres con acido metacrilico o ésteres con
acido acrilico de acidos carboxilicos con unos alcoholes sin ramificar o ramificados que tienen 1 hasta 15
atomos de C, y olefinas, compuestos aromaticos vinilicos y halogenuros de vinilo, y

B) uno o varios acidos carboxilicos etilénicamente insaturados con 3 hasta 11 atomos de C, y eventualmente

Y) uno o varios monoémeros que contienen por lo menos dos grupos etilénicamente insaturados y
eventualmente

0) uno o varios otros mondmeros etilénicamente insaturados,

con las condiciones de que los polimeros organicos b) han de contener por lo menos 91 % en peso de unidades de
los mondmeros a) y B), y de que los polimeros organicos b) han de contener unidades de uno o varios monémeros
Y), siempre y cuando que los polimeros organicos b) contengan mas de 4,9 % en peso de unidades de los acidos
carboxilicos etilénicamente insaturados ),

refiriéndose los datos en % en peso en cada caso al peso total de los polimeros organicos b), y

siendo escogidos los reactivos de acoplamiento c) entre el conjunto que comprende

c1) uno o varios alquil-alcoxi-silanos, cuyos grupos alquilo contienen por lo menos un grupo amino, epoxi, mercapto
o isocianato, y

c2) uno o varios alcoxi-silanos insaturados y ademas de ello uno o varios monémeros organicos etilénicamente
insaturados, que contienen por lo menos un grupo funcional escogido entre el conjunto que comprende grupos de
acidos carboxilicos o sus derivados, y grupos de acidos sulfonicos, epoxi e hidroxi.

En las particulas de materiales compuestos, las particulas de 6xidos a) y los polimeros organicos b) estan unidos
esencialmente a través de unidades de los reactivos de acoplamiento c) por medio de enlaces covalentes.

En el caso de las particulas de 6xidos a) se trata, por ejemplo, de 6xidos de metales o de 6xidos de metaloides, que
pueden contener eventualmente grupos organicos.

Como 6xidos de metaloides se prefieren unos éxidos de silicio. En el caso de los 6xidos de metales, se prefieren los
oxidos de los metales aluminio, titanio, zirconio, tantalio, wolframio, hafnio, zinc y estafio. En el caso de los 6xidos de
silicio se prefieren un acido silicico coloidal, un acido silicico pirégeno, un acido silicico precipitado, soles de silice,
silicatos o también organopolisiloxanos. En el caso de los 6xidos de metales se prefieren especialmente unos éxidos
de aluminio tales como corindén, 6xidos mixtos de aluminio con otros metales y/o silicio, 6xidos de titanio, 6xidos de
zirconio y 6xidos de hierro.

Los oxidos de silicio se componen de manera especialmente preferida de unidades de la formula general
R',Si(OR?),0w-xyy2 (1), en la que

xes0,1,263eyes0,1062,

con la condicién de que la suma x+y ha de ser < 3,

los R’ significan un radical hidrocarbilo monovalente con 1 hasta 18 atomos de carbono, unido a SiC,

los R? significan un atomo de hidrégeno o un radical hidrocarbilo con 1 hasta 18 atomos de carbono, que puede

estar interrumpido por uno o varios atomos de oxigeno separados entre si, o un radical de la férmula -COCHjs, -
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COC,Hs o -CH2CH20H, realizandose que los R1, R? asi como los x e y individuales adoptan sus significados en
cada caso independientemente unos de otros.

Ejemplos de radicales hidrocarbilo R' son unos radicales alquilo, tales como los radicales metilo, etilo, n-propilo,
isopropilo, n-butilo, sec.-butilo, amilo, hexilo, B-etil-hexilo, heptilo, octilo, iso-octilo y octadecilo; unos radicales
alquenilo, tales como los radicales vinilo y alilo, y los radicales butenilo; unos radicales alquinilo; unos radicales
cicloalquilo, tales como los radicales ciclobutilo y ciclohexilo, y radicales metilciclohexilo; unos radicales arilo, tales
como el radical fenilo; unos radicales alcarilo, tales como radicales tolilo; y unos radicales aralquilo, tales como el
radical bencilo. Se prefieren especialmente los radicales metilo, etilo, vinilo y fenilo.

Ejemplos de radicales hidrocarbilo R' sustituidos son unos radicales hidrocarbilo halogenados, tales como los
radicales clorometilo, 3-cloro-propilo, 3-bromo-propilo, 3,3,3-trifluoro-propilo y 5,5,5,4,4,3,3-heptafluoro-pentilo, asi
como los radicales clorofenilo, diclorofenilo y trifluorotolilo; unos radicales mercaptoalquilo, tales como los radicales
2-mercapto-etilo y 3-mercapto-propilo; unos radicales cianoalquilo, tales como los radicales 2-ciano-etilo y 3-ciano-
propilo; unos radicales aminoalquilo, tales como los radicales 3-amino-propilo, N-(2-amino-etil)-3-amino-propilo y N-
(2-amino-etil)-3-amino-(2-metil)-propilo; unos radicales aminoarilo, tales como el radical aminofenilo; unos radicales
aciloxialquilo, tales como los radicales 3-acriloxi-propilo y 3-metacriloxi-propilo, unos radicales hidroxialquilo, tales
como el radical hidroxipropilo; y unos radicales de las formulas HOCH,CH(OH)CH,SCH,CHz-, HOCH>CH,OCH>-; o
glicidil-éteres, en particular el propil-glicidil-éter.

De manera preferida, R? es un atomo de hidrégeno o unos radicales alquil- o alcoxi-alquileno iguales o diferentes
con 1 hasta 4 atomo(s) de carbono por cada radical. Ejemplos de radicales hidrocarbilo R? son unos radicales
alquilo, tales como los radicales metilo, etilo, n-propilo, isopropilo, n-butilo, sec.-butilo y terc.-butilo; y unos radicales
alcoxi-alquileno, tales como los radicales metoxietileno y etoxietileno. Se prefieren especialmente los radicales metilo
y etilo.

De manera preferida, en la férmula | x es en promedio desde 0,1 hasta 2,0 e y es en promedio desde 0 hasta 0,5.

El tamafio de particulas de las particulas de 6xidos a) es de manera preferida de 2 nm hasta 500 nm, de manera
especialmente preferida de 5 nm hasta 100 nm y de manera sumamente preferida de 10 nm hasta 70 nm
(determinado mediante microscopia electronica de transmision; con el aparato Libra 120 de la entidad Zeiss).

Las particulas de 6xidos a) se pueden presentar en una forma monomodal, es decir como una mezcla de particulas
con un tamafio uniforme de particulas, en una forma bimodal, es decir como una mezcla de particulas cuya
distribucion de tamafnos de particulas tiene dos puntos maximos, o en una forma polimodal, es decir como una
mezcla de particulas, que no tienen ninguna distribucion mono- o bimodal de tamafios de particulas.

Para la produccion de las particulas de materiales compuestos, las particulas de 6xidos a) se emplean de manera
preferida en 9 hasta 80 % en peso, de manera especialmente preferida en 20 hasta 60 % en peso y de manera
sumamente preferida en 30 hasta 50 % en peso, en cada caso referido a la masa total de los componentes a), b) y
c), para la produccion de las particulas de materiales compuestos.

Las particulas de o6xidos a) son unos productos usuales en el comercio o se pueden producir de acuerdo con
métodos habituales, tal como se describen por ejemplo en los documentos US 3.433.780, US 4.857.582,
US 5.281.657, y en la obra de Noll, Chemie und Technologie der Silikone [Quimica y tecnologia de las siliconas], 22
edicién de 1968, Weinheim, o de Houben-Weyl, Methoden der organischen Chemie [Métodos de la quimica
organica), tomo E20, editorial Georg Thieme, Stuttgart (1987). Unas particulas de 6xidos a) en forma de dispersiones
acuosas coloidales se obtienen por ejemplo hidrolizando unos compuestos organicos de silicio, tales como unos
silanos de la formula R'Si(OR%)4x, en la que x, R' y R? tienen los significados mas arriba indicados, y/o sus
materiales hidrolizados parciales.

Para la preparacion de los polimeros organicos b) se emplean de manera preferida unos ésteres vinilicos de acidos
carboxilicos con 1 hasta 12 atomos de C, de manera especialmente preferida unos ésteres vinilicos de acidos
carboxilicos con 1 hasta 8 atomos de C, y de manera sumamente preferida unos ésteres vinilicos de acidos
carboxilicos con 1 hasta 6 atomos de C. Ejemplos de unos ésteres vinilicos adecuados son acetato de vinilo,
propionato de vinilo, butirato de vinilo, 2-etil-hexanoato de vinilo, laurato de vinilo, acetato de 1-metil-vinilo, pivalato
de vinilo y unos ésteres vinilicos de acidos monocarboxilicos ramificados en posicién alfa con 5 a 13 atomos de C,
por ejemplo VeoVa9R o VeoVa10R (nombres comerciales de la entidad Shell). Se prefiere el acetato de vinilo.

Unos preferidos ésteres de acido metacrilico o ésteres de acido acrilico son de manera preferida unos ésteres de
alcoholes no ramificados o ramificados con 1 hasta 12 atomos de C, de manera especialmente preferida con 1 hasta
8 atomos de C, y de manera sumamente preferida con 1 hasta 5 atomos de C. Ejemplos de unos preferidos ésteres
de acido metacrilico o ésteres de acido acrilico son acrilato de metilo, metacrilato de metilo, acrilato de etilo,
metacrilato de etilo, acrilato de propilo, metacrilato de propilo, acrilato de n-butilo, metacrilato de n-butilo, acrilato de
2-etil-hexilo y acrilato de norbornilo. Son especialmente preferidos acrilato de metilo, metacrilato de metilo, acrilato
de n-butilo y acrilato de 2-etil-hexilo.
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Las olefinas, los compuestos vinil-aromaticos y los halogenuros de vinilo tienen de manera preferida de 1 hasta 12
atomos de C, y de manera especialmente preferida de 1 hasta 9 atomos de C y de manera sumamente preferida de
1 hasta 8 atomos de C. Unas olefinas preferidas son etileno y propileno. Unos compuestos vinil-aromaticos
preferidos son estireno y vinil-tolueno. Un halogenuro de vinilo preferido es cloruro de vinilo.

Los mondédmeros a) no tienen de manera preferida ningin grupo hidréfilo. Los grupos hidréfilos pueden ser no
idnicos, tales como unos grupos de poliglicoles, o anidnicos, tales como unos grupos de sulfato, sulfonato, fosfato o
fosfonato, o cationicos, tales como unos grupos de amonio.

Los acidos carboxilicos etilénicamente insaturados ) tienen de manera preferida de 3 hasta 9 atomos de C, de
manera especialmente preferida de 3 hasta 8 atomos de C y de manera sumamente preferida de 3 hasta 6 atomos
de C. Como mondémeros ) se prefieren, por ejemplo, unos acidos mono- o dicarboxilicos etilénicamente
insaturados, tales como acido acrilico, acido metacrilico, acido crotdnico, acido itacénico, acido fumarico o acido
maleico, unos monoésteres del acido fumarico o maleico, tales como los ésteres monoetilicos y monoisopropilicos.
Unos mondémeros 3) especialmente preferidos son unos acidos monocarboxilicos etilénicamente insaturados, tales
como acido metacrilico, acido acrilico o acido croténico. Se prefieren en sumo grado acido metacrilico y acido
croténico.

Los mondémeros y) tienen de manera preferida de 2 hasta 10 grupos etilénicamente insaturados y de manera
especialmente preferida de dos hasta 4 grupos etilénicamente insaturados. Unos adecuados mondémeros y) son, por
ejemplo, compuestos divinilicos, di(met)acrilatos, tri(met)acrilatos, tetra(met)acrilatos, compuestos dialilicos,
compuestos trialilicos y compuestos tetraalilicos. Se prefieren divinil-benceno, adipato de divinilo, di(met)acrilatos de
etilenglicol, di(met)acrilato de di(etilenglicol), di(met)acrilato de tri(etilenglicol), di(met)acrilato de poli(etilenglicol),
di(met)acrilato de poli(propilenglicol), di(met)acrilato de neopentilglicol, di(met)acrilato de 1,3-butilenglicol,
di(met)acrilato de 1,3-butilo, di(met)acrilato de hexanodiol, di(met)acrilato de 1,3-butanodiol, tri(met)acrilato de
trimetiloletano, trilmet)acrilato de trimetilolpropano, tri(met)acrilato de trimetilolpropano, tri(met)acrilato de
di(pentaeritritol), ftalato de dialilo, dicianurato de ftrialilo y tetraaliloxietano. Son especialmente preferidos
trilmet)acrilato de trimetiloletano, di(met)acrilato de hexanodiol y di(met)acrilato de 1,3-butanodiol.

Para la preparacion de los polimeros organicos b) se emplean de manera preferida de 65 hasta 98 % en peso, de
manera especialmente preferida de 85 hasta 97 % en peso y de manera sumamente preferida de 90 hasta 97 % en
peso de los monémeros a), en cada caso referido al peso total de los mondémeros, para la preparacion de los
polimeros organicos b). Como mondémeros a) se emplean de manera preferida de 50 hasta 100 % en peso, de
manera especialmente preferida de 80 hasta 100 % en peso de ésteres de acido metacrilico o ésteres de acido
acrilico, en cada caso referido al peso total de los monémeros a) empleados para la preparaciéon de los polimeros
organicos b). Los monémeros f3) se emplean de manera preferida en 0,1 hasta 15 % en peso, de manera preferida
en 0,3 hasta 10 % en peso, de manera muy especialmente preferida en 1 hasta 9 % en peso y de manera
sumamente preferida en 1,5 hasta 9 % en peso, en cada caso referido al peso total de los monémeros, para la
preparacion de los polimeros organicos b). Los polimeros organicos b) contienen unidades de los monémeros a) y
B), de manera preferida en por lo menos un 92 % en peso, de manera especialmente preferida en por lo menos un
95 % en peso, de manera muy especialmente preferida en por lo menos un 97 % y de manera sumamente preferida
en por lo menos un 98 % en peso, en cada caso referido al peso total de los monémeros para la preparacion de los
polimeros organicos b). Los mondémeros y) se emplean de manera preferida en 0,1 hasta 10 % en peso, de manera
especialmente preferida en 0,1 hasta 5 % en peso y de manera sumamente preferida en 0,1 hasta 3 % en peso, en
cada caso referido al peso total de los monémeros para la preparacion de los polimeros organicos b). Los polimeros
organicos b) contienen en particular entonces unidades de uno o varios monoémeros y), en el caso de que los
polimeros organicos b) contengan mas de 4,5 % en peso, o0 mas de 4,0 % en peso o mas de 3,0 % en peso, referido
al peso total de los polimeros organicos b), de unos acidos carboxilicos etilénicamente insaturados (3). Por supuesto
que los polimeros organicos b) pueden contener sin embargo también unidades de monémeros y), cuando los
polimeros organicos b) contengan, por ejemplo, menos de 3,0 % en peso de los monémeros B).

Los monoémeros 8) comprenden, por ejemplo, uno o varios silanos etilénicamente insaturados, tales como
(met)acriloxipropil-tri(alcoxi)-silanos o (met)acriloxipropil-dialcoxi-metil-silanos, vinil-trialcoxi-silanos o vinil-metil-
dialcoxi-silanos, pudiendo estar contenidos como grupos alcoxi, por ejemplo, unos radicales metoxi, etoxi, propoxi,
butoxi, acetoxi y etoxipropilenglicol-éter. Unos preferidos silanos etilénicamente insaturados son vinil-trimetoxi-silano,
vinil-metil-dimetoxi-silano, vinil-trietoxi-silano, vinil-metil-dietoxi-silano, vinil-tripropoxi-silano, vinil-triisopropoxi-silano,
vinil-tris-(1-metoxi)-isopropoxi-silano, vinil-tributoxi-silano, vinil-triacetoxi-silano, (3-metacriloxi-propil)-trimetoxi-silano,
(3-metacriloxi-propil)-metil-dimetoxi-silano, metacriloximetil-trimetoxi-silano, (3-metacriloxi-propil)-tris(2-metoxi-
etoxi)silano, vinil-tricloro-silano, vinil-metil-dicloro-silano, vinil-tris-(2-metoxi-etoxi)silano, trisacetoxi-vinil-silano,
alilvinil-trimetoxi-silano, alil-triacetoxi-silano, vinil-dimetil-metoxi-silano, vinil-dimetil-etoxi-silano, vinil-metil-diacetoxi-
silano, vinil-dimetil-acetoxi-silano, vinil-isobutil-dimetoxi-silano, vinil-triisopropiloxi-silano, vinil-tributoxi-silano, vinil-
trihexiloxi-silano, vinil-metoxi-dihexoxi-silano, vinil-trioctiloxi-silano, vinil-dimetoxi-octiloxi-silano, vinil-metoxi-dioctiloxi-
silano, vinil-metoxi-dilauriloxi-silano, vinil-dimetoxi-lauriloxi-silano asi como también unos silanos modificados con
poli(etilenglicoles). Unos silanos etilénicamente insaturados especialmente preferidos son vinil-trimetoxi-silano, vinil-
metil-dimetoxi-silano, vinil-trietoxi-silano, vinil-metil-dietoxi-silano, vinil-tris-(1-metoxi)-isopropoxi-silano,
5
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metacriloxipropil-tris(2-metoxi-etoxi)silano, (3-metacriloxi-propil)-trimetoxi-silano, (3-metacriloxi-propil)-metil-dimetoxi-
silano y metacriloximetil-trimetoxi-silano. Los silanos etilénicamente insaturados no tienen de manera preferida
ningun grupo hidrofilo.

De manera preferida, se emplean de 0 hasta 5 % en peso, de manera especialmente preferida de 0,1 hasta 3 % en
peso y de manera sumamente preferida de 0,2 hasta 1,5 % en peso de unos silanos etilénicamente insaturados, en
cada caso referido al peso total de los mondémeros, para la preparacion de los polimeros organicos b). Mediante el
empleo de los silanos etilénicamente insaturados, se puede mejorar, por ejemplo, la estabilidad frente al agua o a los
alcalis de las particulas de materiales compuestos.

Por lo demas, los monémeros &) comprenden también de 0 hasta 10 % en peso, referido al peso total de los
monomeros para la preparacion de los polimeros organicos b), de unos monémeros auxiliares, tales como, por
ejemplo, tales como, por ejemplo, unas amidas y unos nitrilos de acidos carboxilicos etilénicamente insaturados, de
manera preferida acrilamida y acrilonitrilo; unos diésteres de acido fumarico y de acido maleico, tales como los
ésteres dietilicos y diisopropilicos, unos anhidridos de acidos carboxilicos, tales como el anhidrido de acido maleico;
unos acidos sulfonicos etilénicamente insaturados o respectivamente sus sales, de manera preferida acido vinil-
sulfénico, acido 2-acrilamido-2-metil-propanosulfénico, unos epoéxidos etilénicamente insaturados, tales como
metacrilato de glicidilo o acrilato de glicidilo; unos compuestos hidroxilicos o cetdnicos etilénicamente insaturados,
por ejemplo, unos ésteres hidroxialquilicos de acido metacrilico y acido acrilico, tales como acrilato o metacrilato de
hidroxietilo, de hidroxipropilo o de hidroxibutilo, asi como unos compuestos tales como diaceton-acrilamida y acrilato
o metacrilato de acetilacetoxietilo; o unos vinil-éteres, tales como metil-, etil- o isobutil-vinil-éter. Los monémeros
auxiliares tienen de manera preferida de 1 hasta 12 atomos de C, de manera especialmente preferida de 1 hasta 8
atomos de C y de manera sumamente preferida de 1 hasta 6 atomos de C.

Ejemplos de unos adecuados polimeros organicos b) son unos compuestos polimerizados de (met)acrilato, unos
compuestos polimerizados de estireno y (met)acrilato, unos compuestos polimerizados de ésteres vinilicos, que
contienen en cada caso una o varias diferentes unidades de acidos carboxilicos etilénicamente insaturados B) y
eventualmente una o varias diferentes unidades de los monémeros y) y/o de los mondémeros 8); con las condiciones
de que los polimeros organicos b) han de contener por lo menos 92 % en peso de unidades de los monémeros a) y
B), y de que los polimeros organicos b) han de contener unidades de uno o varios monémeros y), en el caso de que
los polimeros organicos b) contengan mas de 4,5 % en peso de acidos carboxilicos etilénicamente insaturados B);
refiriéndose los datos en % en peso en cada caso al peso total de los polimeros organicos b).

De manera preferida, como polimeros organicos b) se emplean unos compuestos polimerizados de ésteres vinilicos,
en particular de acetato de vinilo, con 1 hasta 15 % en peso de unos acidos carboxilicos etilénicamente insaturados
B), tales como acido acrilico o acido metacrilico, y eventualmente con 0,1 hasta 5 % en peso de unos monémeros y),
tales como trimetacrilato de trimetiloletano, y eventualmente con 0,1 hasta 5 % en peso de unos silanos
etilénicamente insaturados, tales como vinil-trimetoxi-silano, vinil-trietoxi-silano, vinil-metil-dimetoxi-silano o vinil-
metil-dietoxi-silano, pudiendo estar contenidos eventualmente todavia unos mondémeros auxiliares en las
proporciones arriba mencionadas; con las condiciones de que los polimeros organicos b) han de contener por lo
menos 92 % en peso de unidades de los mondémeros a) y B), y de que los polimeros organicos b) han de contener
unidades de uno o varios monémeros Y), en el caso de que los polimeros organicos b) contengan mas de 4,5 % en
peso de acidos carboxilicos etilénicamente insaturados B); sumandose los datos en % en peso hasta en cada caso
100 % en peso.

De manera preferida, como polimeros organicos b) se emplean también unos compuestos polimerizados de ésteres
de acidos (met)acrilicos, tales como un (met)acrilato de metilo y/o un (met)acrilato de n-butilo, con 1 hasta 15 % en
peso de unos acidos carboxilicos etilénicamente insaturados (), tales como acido acrilico o acido metacrilico, y
eventualmente con 0,1 hasta 5 % en peso de unos mondémeros y), tales como trimetacrilato de trimetiloletano, y
eventualmente con 0,1 hasta 5 % en peso de unos silanos etilénicamente insaturados, tales como vinil-trimetoxi-
silano, vinil-trietoxi-silano, vinil-metil-dimetoxi-silano o vinil-metil-dietoxi-silano; pudiendo estar contenidos
eventualmente todavia unos monémeros auxiliares en las proporciones arriba mencionadas; con las condiciones de
que los polimeros organicos b) han de contener por lo menos 92 % en peso de unidades de los monémeros a) y B),
y de que los polimeros organicos b) han de contener unidades de uno o varios monémeros y), en el caso de que los
polimeros organicos b) contengan mas de 4,5 % en peso de acidos carboxilicos etilénicamente insaturados B);
sumandose los datos en % en peso hasta en cada caso 100 % en peso.

Para la produccioén de las particulas de materiales compuestos, los polimeros organicos b) se emplean de manera
preferida en 19 hasta 90 % en peso, de manera especialmente preferida en 30 hasta 80 % en peso y de manera
sumamente preferida en 50 hasta 70 % en peso, en cada caso referido a la masa total de los componentes a), b) y
c), para la produccién de las particulas de materiales compuestos.

La eleccion de los mondmeros o respectivamente la eleccion de las proporciones en peso de los comonémeros se
efectda en tal caso de manera tal que en general resulte una temperatura de transicion vitrea Tg de desde -50 °C
hasta +70 °C, de manera preferida de desde -30 °C hasta +50 °C y de manera especialmente preferida de desde -20
°C hasta +30 °C. La temperatura de transicion vitrea Tg de los polimeros se puede determinar de una manera
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conocida mediante una calorimetria de barrido diferencial (DSC, acrénimo de Differential Scanning Calorimetry). La
Tg se puede calcular de antemano de un modo aproximado también mediante la ecuacion de Fox. Segun Fox T. G.,
Bull. Am. Physics Soc. 1, 3, pagina 123 (1956) se realiza que: 1/Tg = x1/Tg1 + x2/Tg2 + ... + xn/Tgn, representando
xn la fraccién de masa (en % en peso/100) del monémero n, y siendo Tgn la temperatura de transicion vitrea en
grados Kelvin del homopolimero del monémero n. Los valores de Tg para compuestos homopolimerizados se
exponen en la obra Polymer Handbook, 22 edicion, J. Wiley & Sons, Nueva York (1975).

Los polimeros organicos b) se pueden preparar de acuerdo con la polimerizacion iniciada por radicales que es
conocida por un experto en la especialidad, tal como p.ej. unos procedimientos de polimerizacion en suspension, en
solucion, en masa, y de manera preferente en emulsion, tal como se describen, por ejemplo en el documento DE-A
102006050336. El procedimiento de polimerizacién en emulsién se lleva a cabo de manera preferida a un valor del
pH comprendido entre 3 y 6. Los polimeros organicos b) son estabilizados en este caso de manera preferida por los
agentes emulsionantes iénicos o no idnicos habituales, usualmente en unas proporciones de 1 a 5 % en peso,
referidas a la cantidad de los mondmeros. Ejemplos de unos adecuados agentes emulsionantes son unos agentes
tensioactivos anionicos, tales como unos alquil-sulfatos con una longitud de cadena de 8 hasta 18 atomos de C,
unos alquil- o alquilaril-éter-sulfatos con 8 hasta 18 atomos de C en el radical hidréfobo y con hasta 40 unidades de
o6xido de etileno o de propileno, alquil- o alquilaril-sulfonatos con 8 hasta 18 atomos de C, unos ésteres y
semiésteres del acido sulfosuccinico con alcoholes o alquil-fenoles monovalentes, o unos agentes tensioactivos no
iénicos tales como alquil-poliglicol-éteres o alquilaril-poliglicol-éteres con 8 hasta 40 unidades de 6xido de etileno.

El empleo de coloides protectores, tales como un poli(alcohol vinilico), es menos preferido en algunos casos, puesto
que éstos pueden influir negativamente sobre la estabilidad frente al agua de las particulas de materiales
compuestos o sobre sus productos de uso. De manera preferida, para la preparacion de los polimeros organicos b)
se emplea menos de 3 % en peso de coloides protectores, referido a la cantidad de mondmeros. De manera
especialmente preferida. no se emplea ningun coloide protector.

Para la produccion de las particulas de materiales compuestos, como reactivos de acoplamiento c1) se pueden
emplear, por ejemplo uno o varios alquil-alcoxi-silanos funcionalizados de la férmula general

(R?0)nSi(R*X)4n (I, en la que
R puede adoptar el significado mas arriba indicado para la formula |,
R® significa un radical alquileno eventualmente sustituido con 1 hasta 20 atomos de carbono, de manera preferida
con 1 hasta 6 atomos de carbono, en el que unas unidades de metileno no contiguas entre ellas pueden estar
reemplazadas por OX|geno y
X esta unldo con R® a través de un enlace covalente y representa un radical amino -NHR?, un radical epoxi -
CR (O)CR®R 0 un radical isocianato -NCO, realizandose que
R’ significa un atomo de hidrégeno o un radical alquilo, arilo o aminoalquilo eventualmente sustituido con 1 hasta 10
atomos de carbono,
R5, R6, R’ significan un atomo de hidrégeno o un radical alquilo o arilo eventualmente sustituido con 1 hasta 10
atomos de carbono,
pudiendo los respectivos radicales R2, R3, R4, R5, R® y R’ adoptar sus valores en cada caso independientemente
entre si, y
estando unido R?X a través de un atomo de carbono del radical R® con el atomo de silicio de la formula |L.

Para los alquil-alcoxi-silanos funcionalizados de la férmula Il, como radicales R? son apropiados los mismos
radicales, preferidos y espemalmente preferidos, que se han expuesto correspondientemente para los éxidos de
silicio como radicales R?.

Los radicales R® del grupo R*X de los alquil- a|COXI-SI|anOS funcionalizados de la férmula Il de manera preferida no
estan sustituidos. De manera especialmente preferida, R® representa un radical alquileno con 1 hasta 6 atomos de
carbono, de manera sumamente preferida representa metileno, etileno o propileno.

De manera preferida, R* representa un atomo de hidrégeno, un radical alquilo, arilo o aminoalquilo con 1 hasta 6
atomos de carbono, de manera especialmente preferida representa un atomo de hidrégeno, 2-amino-etilo,
fenilo, ciclohexilo, metilo, etilo, propilo o butilo. Los radicales R’ R® y R’ representan de manera preferida un atomo
de hidrégeno.

Los radicales individuales R, R1, R2, R3, R4, R5, R6, R o respectivamente X y los valores X, y, n de los compuestos
de las féormulas | o respectivamente Il adoptan sus significados en cada caso independientemente entre si. En todas
las formas de realizacion de las férmulas | o respectivamente I, el atomo de silicio es en cada caso tetravalente.

De manera preferida, se emplean unos aminoalquilen-trialcoxi-silanos de la féormula Il y unos glicidoxialquilen-
trialcoxi-silanos de la férmula Il. Ejemplos de unos preferidos alquil-alcoxi-silanos funcionalizados de la férmula 1l son
(3-amino-propil)trietoxi-silano, (3-amino-propil)trimetoxi-silano, N-(2-amino-etil)(3-amino-propil trietoxi-silano,
N-(2-amino-etil)(3-amino-propil)trimetoxi-silano, N-(2-amino-etil)-(3-amino-propil)metil-dimetoxi-silano, N-ciclohexil-
aminometil-metil-dietoxi-silano, (3-glicidoxi-propil)-trietoxi-silano, o (3-glicidoxi-propil)trimetoxi-silano. Se prefieren (3-
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amino-propil)trietoxi-silano y (3-glicidoxi-propil)trietoxi-silano. Se prefieren especialmente unos radicales
epoxi, tales como (3-glicidoxi-propil)trietoxi-silano.

Para la produccion de las particulas de materiales compuestos, los reactivos de acoplamiento c1) se emplean de
manera preferida en 0,1 hasta 15 % en peso, de manera especialmente preferida en 0,5 hasta 10 % en peso y de
manera sumamente preferida en 1 hasta 5 % en peso, en cada caso referido a la masa total de los componentes a),
b) y c1), para la produccion de las particulas de materiales compuestos.

Para los reactivos de acoplamiento c2), como alcoxi- S|Ianos |nsaturados se pueden emplear, por ejemplo, uno o
varios compuestos de la formula general R® SIR 02(0OR")1.3, siendo R® un radlcal alquilo de Cq a C3, un radical alcoxi
de C1 a Cz o0 un haldgeno (p.ej. Cl o Br), R® tiene el significado CH2=CR'"<(CH,)o.1 0 CH,=CR"'CO2(CH2)1.3, siendo
R' un radical alquilo sin ramificar o ramificado, eventualmente sustituido, con 1 hasta 12 atomos de C, de manera
preferida con 1 hasta 3 atomos de C, o un radical aC|Io con 2 a 12 atomos de C, pudiendo R" estar interrumpido
eventualmente por un grupo de éter, y representando R' H o CHa.

Se prefieren y-acril- o respectivamente y-metacriloxi-propil-tri(alcoxi)-silanos, a-metacriloximetil-tri(alcoxi)-silanos, y-
metacriloxi-propil-metil-di(alcoxi)-silanos, vinil-alquil-di(alcoxi)-silanos y vinil-tri(alcoxi)-silanos, pudiéndose emplear
como grupos alcoxi, por ejemplo, radicales de metoxi-, etoxi-, metoxietilen-, etoxietilen-, metoxi-propilenglicol-éter o
respectivamente etoxi-propilenglicol-éter. Ejemplos de adecuados alcoxi-silanos insaturados son vinil-trimetoxi-
silano, vinil-metil-dimetoxi-silano, vinil-trietoxi-silano, vinil-metil-dietoxi-silano, vinil-tripropoxi-silano, vinil-triisopropoxi-
silano, vinil-tris-(1-metoxi)-isopropoxi-silano, vinil-tributoxi-silano, vinil-triacetoxi-silano, (3-metacriloxi-propil)-trimetoxi-
silano,  (3-metacriloxi-propil)-metil-dimetoxi-silano, metacriloximetil-trimetoxi-silano,  (3-metacriloxi-propil)-tris-(2-
metoxi-etoxi)silano,  vinil-triclloro-silano,  vinil-metil-diclloro-silano,  vinil-tris-(2-metoxi-etoxi)silano,  trisacetoxi-
vinilsilano, alilvinil-trimetoxi-silano, alil-triacetoxi-silano, vinil-dimetil-metoxi-silano, vinil-dimetil-etoxi-silano, vinil-metil-
diacetoxi-silano, vinil-dimetil-acetoxi-silano, vinil-isobutil-dimetoxi-silano, vinil-triisopropiloxi-silano, vinil-tributoxi-
silano, vinil-trihexiloxi-silano, vinil-metoxi-dihexiloxi-silano, vinil-trioctiloxi-silano, vinil-dimetoxi-octiloxi-silano, vinil-
metoxi-dioctiloxi-silano, vinil-metoxi-dilauriloxi-silano, vinil-dimetoxi-lauriloxi-silano asi como también unos vinil-
silanos modificados con poli(etilenglicoles).

Como alcoxi-silanos insaturados se prefieren en sumo grado vinil-trimetoxi-silano, vinil-metil-dimetoxi-silano, vinil-
trietoxi-silano, vinil-metil-dietoxi-silano, vinil-tris-(1-metoxi)-isopropoxi-silano, metacriloxipropil-tris(2-metoxi-
etoxi)silano, (3-metacriloxi-propil)-trimetoxi-silano, (3-metacriloxi-propil)-metil-dimetoxi-silano y metacriloximetil-
trimetoxi-silano.

En el caso del uso de los reactivos de acoplamiento c2) se emplean de manera preferida de 0,1 hasta 12 % en
peso, de manera especialmente preferida de 0,2 hasta 10 % en peso y de manera sumamente preferida de 0,5
hasta 9 % en peso de unos alcoxi-silanos insaturados, en cada caso referido al peso de las particulas de 6xidos a).

En el caso de los reactivos de acoplamiento c2), los grupos funcionales de los monémeros organicos etilénicamente
insaturados se escogen de manera preferida entre el conjunto que comprende unos grupos de acidos carboxilicos o
sus derivados, tales como ésteres, amidas, nitrilos o anhidridos, grupos de acido sulfénico, epoxi e hidroxi.

Ejemplos de mondmeros organicos etilénicamente insaturados son unos acidos mono- o dicarboxilicos
etilénicamente insaturados, de manera preferida acido acrilico, acido metacrilico, acido fumarico y acido maleico;
unas amidas y unos nitrilos de acidos carboxilicos etilénicamente insaturados, de manera preferida acrilamida,
diaceton-acrilamida y acrilonitrilo; unos mono- y diésteres de acido fumarico y acido maleico, tales como los ésteres
dietilicos y diisopropilicos, asi como el anhidrido de acido maleico, unos acidos sulfénicos etilénicamente
insaturados o respectivamente sus sales, de manera preferida acido vinil-sulfénico, acido 2-acrilamido-2-metil-
propano-sulfénico; unos epoxidos etilénicamente insaturados, tales como metacrilato de glicidilo o acrilato de
glicidilo; unos compuestos hidroxilicos etilénicamente insaturados, por ejemplo, unos ésteres hidroxialquilicos de
acido metacrilico y acido acrilico, tales como acrilato o metacrilato de hidroxietilo, hidroxipropilo o hidroxibutilo. Se
prefieren unos epoxidos etilénicamente insaturados, tales como metacrilato de glicidilo o acrilato de glicidilo y
diaceton-acrilamida.

Los reactivos de acoplamiento c2) contienen de manera preferida de 0,1 hasta 12 % en peso, de manera
especialmente preferida de 0,2 hasta 8 % en peso y de manera sumamente preferida de 0,5 hasta 5 % en peso de
unos monémeros organicos etilénicamente insaturados, en cada caso referido al peso de los polimeros organicos b).

Los reactivos de acoplamiento c2) pueden comprender eventualmente de manera adicional uno o varios otros
monomeros etilénicamente insaturados, tales como, por ejemplo, los mondémeros expuestos mas arriba como
monoémeros a), mondmeros y) o monomeros auxiliares adecuados, preferidos y especialmente preferidos. En este
contexto se prefieren los monémeros y).

Los reactivos de acoplamiento c2) pueden contener los otros mondmeros etilénicamente insaturados por ejemplo en
0 hasta 10 % en peso y de manera preferida en 0,1 hasta 5 % en peso, en cada caso referido al peso total de las
particulas de 6xidos a) y de los polimeros organicos b).
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Las particulas de materiales compuestos tienen unos tamafios medios de particulas de manera preferida de 20 nm
hasta 1.000 nm, de manera especialmente preferida de 40 hasta 800 nm y de manera sumamente preferida de 60
hasta 300 nm. Los dominios inorganicos de las particulas de materiales compuestos tienen unos tamafos medios de
particulas de manera preferida de 2 nm hasta 500 nm, de manera especialmente preferida de 5 nm hasta 100 nm y
de manera sumamente preferida de 10 nm hasta 70 nm (determinados con el microscopio electronico de transmision
Libra 120 de la entidad Zeiss). Las particulas de materiales compuestos tienen una viscosidad de < 9.000 mPas
(determinada con un viscosimetro Brookfield segun la norma ISO 2555 a una temperatura de 23 °C y con ayuda de
una dispersion de las particulas de materiales compuestos en agua con un contenido de materiales sélidos de 30
%). la temperatura de transicion vitrea Tg de las particulas de materiales compuestos es de manera preferida de
desde -50 hasta 110 °C y de manera especialmente preferida de desde -40 hasta 70 °C (determinada mediante una
calorimetria de barrido diferencial (DSC)).

Otro objeto del invento son unos procedimientos para la produccion de unas particulas de materiales compuestos
mediante una reaccion de a) una o varias particulas de 6xidos, b) uno o varios polimeros organicos y ¢) uno o varios
reactivos de acoplamiento.

Como disolventes para el procedimiento conforme al invento se pueden emplear agua o un disolvente organico,
eventualmente en combinacién con agua, o una mezcla de disolventes a base de varios disolventes organicos,
eventualmente en combinacidon con agua. Ejemplos de disolventes organicos son unos alcoholes con 1 hasta 6
atomos de C, en particular metanol, etanol, n-propanol e i-propanol, El disolvente preferido es el agua,
eventualmente en combinacién con uno o varios disolventes organicos. Se prefiere especialmente el agua.

La temperatura es de manera preferida de desde 20 hasta 100 °C, de manera especialmente preferida de desde 30
hasta 90 °C y de manera sumamente preferida de desde 40 hasta 85 °C. El periodo de tiempo de reaccion es de
manera preferida de desde 1 hasta 48 horas, de manera especialmente preferida de desde 1 hasta 12 horas.

Las particulas de 6xidos a), los polimeros organicos b) y los reactivos de acoplamiento c) se pueden emplear en una
forma pura o disueltas/os en un disolvente. De manera preferida, las particulas de éxidos a) y los polimeros
organicos solubles b) se emplean disueltas/os en un disolvente y los reactivos de acoplamiento c) se emplean en
una forma pura. Los componentes a), b) y c) se pueden mezclar de un modo arbitrario o se pueden disponer
previamente. Asi, los componentes a), b) y c) se pueden disponer previamente por completo en un disolvente.
Alternativamente, una parte de los componentes a), b) o respectivamente c) se puede disponer previamente, y el
residuo remanente de los componentes a), b) o respectivamente c¢) se puede afadir durante la realizacion del
procedimiento. En una variante preferida, las particulas de 6xidos a) y los polimeros organicos b) se disponen
previamente y mezclan por completo, y los reactivos de acoplamiento c) se afiaden a continuacion. En otra
alternativa, en primer lugar se pueden mezclar también las particulas de Oxidos a) con unos reactivos de
acoplamiento c) y por separado de esto los polimeros organicos b) con unos reactivos de acoplamiento c), y a
continuacién estas mezclas preparadas por separado se pueden mezclar entre si.

En el caso de los reactivos de acoplamiento c2) se disponen previamente de manera preferida las particulas de
silicio a), los polimeros organicos b) asi como los alquil-alcoxi-silanos y los monémeros organicos etilénicamente
insaturados; alternativamente, en primer lugar se pueden mezclar las particulas de 6xidos a) con los alquil-alcoxi-
silanos y, por separado se pueden mezclar los polimeros organicos b) con los mondmeros organicos etilénicamente
insaturados y, a continuacion, estas mezclas preparadas por separado se pueden mezclar entre si. Las mezclas
preparadas de esta manera de los componentes a), b) y c2) se agitan, por ejemplo, a 30 hasta 100 °C, de manera
preferida durante 30 minutos hasta 12 horas; y a continuacion se afiaden unos agentes iniciadores y eventualmente
otros mondmeros etilénicamente insaturados y se agitan durante otros 30 min hasta 12 horas de manera preferida a
30 hasta 100 °C. Unos ejemplos de agentes iniciadores son las sales de sodio, potasio y amonio del acido
peroxodisulfurico, peroxido de hidrogeno, peréxido de t-butilo, hidroperdxido de t-butilo, peroxidifosfato de potasio,
peroxopivalato de terc.-butilo, hidroperéxido de cumeno, monohidroperoxido de isopropilbenceno,
azobisisobutironitrilo, peroxidicarbonato de dicetilo, peroxidicarbonato de diciclohexilo y peréxido de dibenzoilo.

En el caso del empleo de los reactivos de acoplamiento c1), la reaccion de los componentes a), b) y c) para la
produccion de las particulas de materiales compuestos se lleva a cabo en general mediante una reaccion de
condensaciéon. Una reaccién de condensacién es una conversion quimica de moléculas mediando salida de una
pequefia molécula, por ejemplo de agua, alcohol, un halogenuro de hidrégeno o amoniaco, y mediando la formacion
de un enlace covalente. En el caso del empleo de los reactivos de acoplamiento c1), la reaccion de los componentes
a), b) y c) para la produccion de las particulas de materiales compuestos se efectua por regla general mediante una
polimerizacién iniciada por radicales.

En el caso de la produccién de las particulas de materiales compuestos, el valor del pH se situa por lo general entre
2y 12. Se prefieren unos valores del pH comprendidos entre 8 y 12, y se prefieren en sumo grado unos valores del
pH comprendidos entre 8 y 10. Se prefieren también unos valores del pH comprendidos entre 2 y 5. El valor del pH
se puede ajustar de un modo conocido por medio de acidos, bases o tampones organico/as o inorganicos/as, tales
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como, por ejemplo, por medio de la adicion de acido clorhidrico, amoniaco, aminas o hidroxidos de metales
alcalinos, tales como, por ejemplo, una lejia de sosa.

En el caso del procedimiento conforme al invento se pueden emplear adicionalmente unos agentes emulsionantes,
por ejemplo, de 1 hasta 5 % en peso de unos agentes emulsionantes, referido a la masa total de los componentes
a), b) y ¢). Unos apropiados y preferidos agentes emulsionantes son, por ejemplo, los mismos que se han expuesto
correspondientemente mas arriba para la polimerizaciéon con el fin de preparar los polimeros organicos b). Para la
estabilizacion de los componentes individuales son suficientes sin embargo por regla general las proporciones de
agentes emulsionantes que estan contenidas usualmente en los polimeros organicos b) como parte componente. De
manera preferida, en el procedimiento para la produccion de las particulas de materiales compuestos no se emplea
ningun agente emulsionante adicional. De manera preferida, en el procedimiento para la produccion de las particulas
de materiales compuestos no se afiade ningun coloide protector.

Las particulas de materiales compuestos obtenibles de esta manera se presentan en forma de una dispersion y
tienen de manera preferida un contenido de materiales sélidos de 10 hasta 65 % en peso, de manera especialmente
preferida de 25 hasta 55 % en peso y de manera sumamente preferida de 35 hasta 45 % en peso.

Después de haberse terminado la conversion quimica de los componentes a), b) y c), la tanda se neutraliza de
manera preferida, por ejemplo mediante una adicién de los acidos, las bases o los tampones precedentemente
mencionados, de manera preferida mediante una adicién de amoniaco o aminas.

Después de haberse terminado la conversion quimica de los componentes a), b) y c), los productos secundarios, las
sustancias de partida no convertidas quimicamente, los disolventes u otras sustancias volatiles se pueden eliminar
mediante destilacién, de manera preferida bajo presion reducida, y eventualmente conduciendo a través o por
encima de ellos unos gases de arrastre tales como aire, nitrdgeno o vapor de agua.

Para la produccién de las particulas de materiales compuestos en forma de polvos, las dispersiones de las particulas
de materiales compuestos se secan, eventualmente mediando adicién de unos coloides protectores como agentes
auxiliares de desecacion. Unos apropiados procedimientos de desecacion son por ejemplo la desecacién en capa
turbulenta, la desecacion con rodillos, la desecacion por congelacion (liofilizacion) o la desecacion por atomizacion.
Unos apropiados agentes auxiliares de desecacion son, por ejemplo, unos poli(alcoholes vinilicos). De manera
preferida, las mezclas acuosas se secan por atomizacién. La desecacion por atomizacion se efectla en tal caso en
las usuales instalaciones de desecacion por atomizacion, efectuandose la atomizaciéon mediante boquillas para una
sola sustancia, para dos sustancias o para multiples sustancias, o con un disco rotatorio. La temperatura de salida
se escoge en general en el intervalo de 45 °C hasta 120 °C, de manera preferida entre 60 °C y 90 °C. Las particulas
de materiales compuestos obtenidas de esta manera son redispersables en agua.

Al realizar la desecacion se ha manifestado como favorable muchas veces un contenido de hasta 1,5 % en peso de
un agente antiespumante, referido a los componentes poliméricos. Para la elevacion de la capacidad de
almacenamiento por mejoramiento de la estabilidad frente al apelmazamiento, en particular en el caso de polvos con
una baja temperatura de transicion vitrea, el polvo obtenido se puede aprestar con un agente antiapelmazante
(agente antiaglomerante), de manera preferida con hasta 30 % en peso, referido al peso total de los componentes
polimeros. Ejemplos de agentes antiapelmazantes son el carbonato de Ca o respectivamente Mg, talco, yeso, acidos
silicicos tales como por ejemplo acidos silicicos altamente dispersos, caolines, metacaolin, caolin calcinado, silicatos
con unos tamafos de particulas situados de manera preferida en el intervalo de 10 nm hasta 100 um.

Para el mejoramiento de las propiedades técnicas de uso, a las particulas de materiales compuestos se les pueden
afiadir otros aditivos. Otros componentes de las particulas de materiales compuestos, que estan contenidos en unas
formas preferidas de realizacion, son por ejemplo agentes aglutinantes, pigmentos, materiales de carga tales como
por ejemplo zeolitas, agentes estabilizadores de la espuma, agentes de hidrofugacién o agentes formadores de
poros de aire (= agentes aireantes). De manera preferida, estos aditivos se afiaden durante o después de la
desecacioén de la dispersion.

Ventajosamente, las particulas de materiales compuestos conformes al invento son estables en disolventes
organicos, diluyentes reactivos o agua o en forma de polvos y no tienden a una conglomeracién o separacion,
también sin la adicion de agentes estabilizadores, agentes emulsionantes o coloides protectores. Por lo demas, las
particulas de materiales compuestos conformes al invento, también en el caso de un alto contenido de materiales
solidos, tienen una baja viscosidad, lo que es ventajoso para la elaboracion y la aplicacion ulteriores de las particulas
de materiales compuestos. Las particulas de materiales compuestos conformes al invento son también estables
frente al agua, también a unos valores acidos o basicos del pH.

Las particulas de materiales compuestos son apropiadas como agentes aglutinantes, agentes aglutinantes
concomitantes o aditivos para el mejoramiento de las propiedades técnicas de uso de numerosos productos.
Mediante el empleo de las particulas de materiales compuestos en agentes de revestimiento o pegamentos se
pueden aumentar por ejemplo su termoestabilidad o su resistencia a los arafiazos. Los pegamentos que contienen
particulas de materiales compuestos muestran ademas de ello con frecuencia un comportamiento mejorado de
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fluidez asi como un modulo E estable a una temperatura elevada y proporcionan después de la aplicacion por
ejemplo unas peliculas de material adhesivo retirables o desprendibles. Con unos agentes de revestimiento que
contienen particulas de materiales compuestos, los revestimientos pueden ser provistos de un efecto de mateado.
Asimismo es ventajoso el empleo de las particulas de materiales compuestos en unas formulaciones para revoques,
pinturas para fachadas, barnices en polvo, materiales sintéticos y materiales compuestos, por ejemplo para la
produccion de piezas componentes a base de materiales sintéticos y de materiales compuestos, y de materiales
compuestos, o de materiales de envasado. Las particulas de materiales compuestos son apropiadas también para el
tratamiento de superficies para materiales sintéticos o naturales, tales como fibras o particulas, tales como por
ejemplo de manera preferida piedras, madera, cuero, papel, materiales textiles, materiales sintéticos, tales como
laminas de materiales sintéticos. En tal caso, las particulas de materiales compuestos actuan por ejemplo como
cebadores o imprimadores para el refuerzo de la adhesiéon, como una capa de barrera, como una proteccién contra
la corrosion o repeliendo la suciedad. El efecto repelente de la suciedad se puede aprovechar de una manera
ventajosa en particular en el caso de unos usos correspondientes en alfombras o moquetas. Con las particulas de
materiales compuestos se pueden producir también unos revestimientos dificlmente combustibles para madera,
materiales sintéticos, cuero y papel. Las piedras pueden ser consolidadas o saneadas. En productos de la industria
del envasado se puede producir una barrera contra los gases mediante una adicion de las particulas de materiales
compuestos.

Las particulas de materiales compuestos obtenidas de esta manera en forma de polvos o en forma de dispersiones
pueden ser mezcladas también con unos polimeros habituales, tales como, por ejemplo, unos polimeros organicos
b), y pueden ser aportadas en esta forma a los usos precedentemente mencionados.

Los siguientes Ejemplos sirven para la explicacion detallada del invento y no han de entenderse de ninguna manera
como una limitacion.

Produccion de la silice a):

Se afiadieron 1.020 g de tetraetoxi-silano (Silicat TES 28; nombre comercial de la entidad Wacker Chemie) y 30 g de
trimetil-etoxi-silano (Silane M3-Etoxy; nombre comercial de la entidad Wacker Chemie) a 3.000 g de agua, se
homogeneizaron mediante agitacién, y por medio de una solucion acuosa de amoniaco se ajust6 un valor del pH de
9. Se calentdé a 30 °C y se agité durante 10 h a 30 °C. A continuacion, los componentes volatiles se separaron por
destilacion y una parte del agua se separdé por destilacion bajo presion reducida a 60 °C. Después de haber enfriado
a la temperatura ambiente, se filtré (con una anchura de mallas de 70 micrémetros). Se obtuvo un producto de
hidrélisis acuoso y transparente, con un contenido de materiales sélidos de 40 %.

Preparacion de los polimeros organicos b):

Polimero 1 (Pol-1):

En un reactor con un volumen de 3 litros se dispusieron previamente 640 g de agua desionizada, 3,1 g de lauril-
sulfato de sodio, 0,93 g de peroxodisulfato de potasio bajo una atmodsfera de nitrégeno, y se calenté a 40 °C
mediando agitacion. Al haberse alcanzado los 40 °C, la Solucién 1 se afadio al reactor.

A continuacion, la temperatura se elevé a 80 °C. Después de haberse alcanzado esta temperatura se comenzaron a
afadir al reactor, separadas entre si en el espacio, una solucién del agente iniciador (0,93 g de peroxodisulfato de
potasio en 98 g de agua) y la Solucién 2. Se afadieron dosificadamente la solucion del agente iniciador en el
transcurso de 3 horas y la Solucion 2 durante 2,5 horas.

Solucioén 1:

Vinil-trietoxi-silano: 0,74 g
Acido metacrilico: 7429
Estireno: 14,83 g
Acrilato de butilo: 81,62g
Metacrilato de metilo: 43,63 g
Trimetacrilato de trimetilolpropano (TMPTMA): 0,14 g
Dodecilmercaptano: 1,00 g
Solucioén 2:

Vinil-trietoxi-silano: 2,36 g
Acido metacrilico: 23,48¢g
Estireno: 46,97 g
Acrilato de butilo: 258,48 g
Metacrilato de metilo: 138,179
Trimetacrilato de trimetilolpropano (TMPTMA): 0,14 g
Dodecilmercaptano: 0,46 g
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Después del final de las adiciones dosificadas, se agité durante 2 horas a 80 °C y durante 1 hora a 85 °C. El valor
del pH se mantuvo entre 3 y 5 durante la polimerizacion, afiadiéndose en caso necesario unas correspondientes
cantidades de una solucién acuosa de amoniaco.

A continuacion, la dispersién de polimero se diluyé con agua y se ajusté a 9 el valor del pH con una solucion acuosa
de amoniaco (al 12,5 %). Se obtuvo una solucién de polimero con un contenido de materiales solidos de 40 % en
peso.

Polimeros (comparativos) 2 hasta 6 ((V)-Pol-2 hasta 6):
Analogamente al Polimero 1, con la diferencia de que se emplearon unas diversas composiciones de monémeros
(véase la Tabla 1).

Tabla 1: Composicion de los polimeros organicos b):

Pol-1 Pol-2 Pol-3 Pol-4 VPol-5 VPol-6
Vinil-trietoxi-silano 0,5% 0,0 % 0,0% 0,0 % 0,5% 0,5%
Acido metacrilico 5,0 % 50 % 8,0 % 2,9 % 15,0 % 10,0 %
Estireno 10,0 % 10,0 % 10,0 % 10,0 % 10,0 % 10,0 %
Acrilato de butilo 55,0 % 55,0 % 55,0 % 61,3 % 55,0 % 55,0 %
Metacrilato de metilo 29,4 % 29,9 % 25,5 % 25,8 % 19,5 % 24,5 %
TMPTMA? 0,1 % 0,1 % 1,5 % 0,0 % 0,0 % 0,0 %
Viscosidad” [mPas] 2.500 2.350 3.800 650 gel 7.048

Los datos porcentuales en la Tabla 1 son unos datos expresados en tantos por ciento en peso y se refieren a la
masa total del respectivo polimero organico;
a) TMPTMA = trimetacrilato de trimetilolpropano;
b) La viscosidad de Brookfield se determina segun la norma EN ISO 2555 a 20 revoluciones y 23 °C con
ayuda de la respectiva dispersion con un contenido de materiales sélidos de 40 % y a un valor del pH
de 9.

Produccion de las particulas de materiales compuestos:

Ejemplos (comparativos) 1 hasta 6 ((V) Ej.: 1 hasta 6):

Silano funcionalizado con epoxi como reactivo de acoplamiento c1):

Mediando agitacion se mezclaron 1.000 g de la respectiva solucién de polimero de los polimeros (comparativos) 1
hasta 6 (con un contenido de materiales solidos de 40 % y un valor del pH de en cada caso 9), eventualmente con
670 g de la silice a) mas arriba descrita (con un contenido de materiales solidos de 40 % y un valor del pH de en
cada caso 9) correspondientemente a los datos que se presentan en la Tabla 2. Después de haber homogeneizado,
se afadieron eventualmente 22 g de Geniosil GF 82 ((3-glicidoxi-propil)-trietoxi-silano; nombre comercial de la
entidad Wacker Chemie). A continuacion se agitdé durante 4 h a 30 °C y luego durante 2 h a 60 °C.

Después de esto, los componentes volatiles se separaron por destilacion bajo una presion reducida a 60 °C.
Después de haberse enfriado a la temperatura ambiente, la dispersidon obtenida de esta manera se filtr6 (con una
anchura de mallas de 70 micrometros). El contenido de materiales sdlidos de la dispersion de materiales
compuestos esta situado en 40 %.

Tabla 2: Composicion de las particulas de materiales compuestos:

Ej. 1 Ej. 2 Ej. 3 Ej. 4 VEj.5 V Ej. 6
Silice a)" + + + + - +
Polimero organico b) Pol-1 Pol-2 Pol-3 Pol-4 VPol-5 VPol-6
Geniosil GF 82" + + + + - +
Viscosidad®” [mPas] 1.200 1.350 2.800 150 n.d.? 6.800
Ensayo de la estabilidad + + + + n.d.? +
Estabilidad en agua + + + + n.d.? -

1) + : el respectivo componente se empled en el respectivo Ejemplo;
- : el respectivo componente no se empled en el respectivo Ejemplo;
2) El producto estaba presente en forma de un gel, de tal manera que el parametro no fue determinable.
3) La viscosidad de Brookfield se determina segun la norma EN ISO 2555 a 20 revoluciones y 23 °C
con ayuda de la respectiva dispersion con un contenido de materiales soélidos de 40 % y un valor del pH
de 9.

Ejemplos (comparativos) 7 hasta 10 (((V) Ej. 7 hasta 10):

Un silano etilénicamente insaturado y un epoxido etilénicamente insaturado como reactivo de acoplamiento
c2):

Mediando agitacion se mezclaron 1.000 g de la respectiva solucién de polimero de los polimeros (comparativos) 1
hasta 6 (con un contenido de materiales sdélidos de en cada caso 40 % y un valor del pH de en cada caso 9), y 670 g
de la silice a) mas arriba descrita (con un contenido de materiales sélidos de en cada caso 40 % y un valor del pH de
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9) asi como eventualmente 4 g de Geniosil GF 31 (((3-metacrilloxi-propil))trimetoxi-silano, nombre comercial de la
entidad Wacker Chemie) y eventualmente 4 g de metacrilato de glicidilo correspondientemente a los datos que se
presentan en la Tabla 3. Después de haber homogeneizado, se agité durante 3 h a 60 °C. A continuacion se
afadieron al reactor 10 g de peroxodisulfato de potasio (solucién al 3 %) y 2 g de trimetacrilato de trimetilolpropano
(TMPTMA) y se aumenté la temperatura a 75 °C. Después de aproximadamente 2 horas, la respectiva dispersion de
materiales compuestos se enfrié a la temperatura ambiente.

Tabla 3: Composicion de las particulas de materiales compuestos:

Ej. 7 V Ej. 8 VEj.9 V Ej. 10
Silice a)" + + + +
Polimero organico b) Pol-4 Pol-4 VPol-6 VPol-6
Geniosil GF 31" 4 - 4 -
Metacrilato de glicidilo” 4 - 4 -
Viscosidad®” [mPas] 190 120 5.250 5.850
Ensayo de la estabilidad + - + -
Estabilidad en agua + + - -

1) +: el respectivo componente se empled en el respectivo Ejemplo;
- : el respectivo componente no se empled en el respectivo Ejemplo;
2) Geniosil GF 31 = ((3-metacrilloxi-propil))-trimetoxi-silano;
3) La viscosidad de Brookfield se determina segun la norma EN ISO 2555 a 20 revoluciones y 23 °C con ayuda de la
respectiva dispersion que tiene un contenido de materiales soélidos de 40 % y un valor del pH de 9.

Ensayo de las particulas de materiales compuestos

Ensayo de la estabilidad:

La respectiva dispersion de las particulas de materiales compuestos de los Ejemplos (comparativos) se diluyd
mediante adicion de agua hasta un contenido de materiales sélidos de 10 % en peso y se ajusto a un valor del pH de
9 con una solucién acuosa de amoniaco. La respectiva dispersion se rellené en un cilindro estacionario, se cerré
herméticamente y se almacend en condiciones normalizadas segun la norma DIN50014. Después de 4 semanas en
las condiciones normalizadas segun la norma DIN50014, las dispersiones se evaluaron opticamente de manera
cualitativa:

(+) dispersion estable, ninguna formacién de sedimentos;

(-) dispersion inestable, formacion de sedimentos.

Estabilidad frente al agua:

La respectiva dispersion de las particulas de materiales compuestos de los Ejemplos (comparativos) se aplico a las
24 h después de su preparacion con una rasqueta sobre una plancha de vidrio (espesor de la capa humeda 100
micrémetros) y se seco durante 24 h en condiciones normalizadas segun la norma DIN50014. Sobre las peliculas
secas obtenidas de esta manera se aplicaron a continuacién unas gotas de agua. Las muestras se cubrieron con un
cristal de reloj. Después de 24 horas en condiciones normalizadas segun la norma DIN50014, los sitios reunidos con
agua se evaluaron 6pticamente de manera cualitativa como sigue:

(+) ninguna modificacion;

(-) modificacién en forma de un hinchamiento o respectivamente una formacion de burbujas.

A partir de los ensayos se desprende (véanse los datos que se presentan en las Tablas 2 y 3), que las particulas de
materiales compuestos conformes al invento son estables también después de un prolongado periodo de tiempo de
almacenamiento. Las peliculas producidas a partir de las particulas de materiales compuestos son estables frente al
agua. Por lo demas, las particulas de materiales compuestos conformes al invento tienen, en comparacion con las
particulas de materiales compuestos que no son conformes al invento, unas bajas viscosidades, lo que facilita la
manipulacion y la elaborabilidad de las particulas de materiales compuestos conformes al invento. Las particulas de
materiales compuestos conformes al invento se pueden emplear, por lo tanto, por ejemplo también en forma de
dispersiones con unos contenidos mas altos de materiales sélidos, con lo que el transporte de las dispersiones o
también la desecacion de las dispersiones se vuelven mas eficientes.
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REIVINDICACIONES

1. Particulas de materiales compuestos obtenibles mediante una reaccion de a) uno o varios 6xidos inorganicos

(particulas de 6xidos) con un diametro medio de < 1.000 nm, b) uno o varios polimeros organicos y c) uno o varios

reactivos de acoplamiento, uniéndose las particulas de oxidos a) y los polimeros organicos b) a través de unas

unidades de reactivos de acoplamiento c),

caracterizadas por que

como polimeros organicos b) se emplean uno o varios compuestos polimerizados de

a) uno o varios monomeros etilénicamente insaturados, escogidos entre el conjunto que comprende ésteres
vinilicos de acidos carboxilicos con 1 hasta 15 atomos de C, ésteres de acidos metacrilicos o ésteres de
acidos acrilicos de acidos carboxilicos con alcoholes sin ramificar o ramificados que tienen desde 1 hasta
15 atomos de C, y olefinas, compuestos aromaticos vinilicos y halogenuros de vinilo, y

B) uno o varios acidos carboxilicos etilénicamente insaturados con 3 a 11 atomos de C, y eventualmente

Y) uno o varios monoémeros, que contienen por lo menos dos grupos etilénicamente insaturados y
eventualmente

0) uno o varios adicionales monémeros etilénicamente insaturados,

con las condiciones de que los polimeros organicos b) han de contener por lo menos 91 % en peso de unidades de
los monémeros a) y B), y de que los polimeros organicos b) han de contener unas unidades de uno o varios
monomeros Y), siempre y cuando que los polimeros organicos b) contengan mas de 4,9 % en peso de unidades
de acidos carboxilicos etilénicamente insaturados (3),

refiriéndose los datos en % en peso al peso total de los polimeros organicos b), y

escogiéndose los reactivos de acoplamiento c) entre el conjunto que comprende

c1) uno o varios alquil-alcoxi-silanos, cuyos grupos alquilo tienen por lo menos un grupo amino, epoxi, mercapto o
isocianato, y

c2) uno o varios alcoxi-silanos insaturados y ademas de ello uno o varios mondmeros organicos etilénicamente
insaturados, que contienen por lo menos un grupo funcional escogido entre el conjunto que comprende grupos de
acidos carboxilicos o sus derivados, y grupos de acidos sulfénicos, de epoxi y de hidroxi.

2. Particulas de materiales compuestos de acuerdo con la reivindicaciéon 1, caracterizadas por que como 6xidos
inorganicos a) se emplean uno o varios 6xidos de silicio, que se componen de unidades de la férmula general

R',Si(OR?),0w-xyy2 (1), en la que
xes0,1,263eyes0,1062, conlacondicién de que la suma x+y ha de ser < 3,
los R’ significan un radical hidrocarbilo monovalente, con 1 hasta 18 atomos de carbono, unido a SiC,
los R? significan un atomo de hidrégeno o un radical hidrocarbilo con 1 hasta 18 atomos de carbono que puede estar
interrumpido por uno o varios atomos de oxigeno separados entre si, o un radical de la férmula -COCHgs, -COCzHs 0o
-CH,CH20H,
realizandose que los R', R? asi como los x e y individuales adoptan sus significados en cada caso
independientemente entre si.

3. Particulas de materiales compuestos de acuerdo con la reivindicacién 1 o 2, caracterizadas por que como
polimeros organicos b) se emplean unos compuestos polimerizados de ésteres vinilicos, con 1 hasta 15 % en peso
de unos acidos carboxilicos etilénicamente insaturados ) y eventualmente con 0,1 hasta 5 % en peso de unos
monomeros y) y eventualmente con 0,1 hasta 5 % en peso de unos silanos etilénicamente insaturados, con las
condiciones de que los polimeros organicos b) han de contener por lo menos 92 % en peso de unas unidades de los
ésteres vinilicos y de los acidos carboxilicos etilénicamente insaturados B), y de que los polimeros organicos b) han
de contener unas unidades de uno o varios monémeros y), en el caso de que los polimeros organicos b) contengan
mas de 4,5 % en peso de los acidos carboxilicos etilénicamente insaturados ); sumandose los datos en % en peso
hasta en cada caso 100 % en peso.

4. Particulas de materiales compuestos de acuerdo con las reivindicaciones 1 hasta 3, caracterizadas por que como
polimeros organicos b) se emplean unos compuestos polimerizados de ésteres de acidos (met)acrilicos con 1 hasta
15 % en peso de acidos carboxilicos etilénicamente insaturados () y eventualmente con 0,1 hasta 5 % en peso de
unos monomeros y) y eventualmente con 0,1 hasta 5 % en peso de silanos etilénicamente insaturados, con las
condiciones de que los polimeros organicos b) han de contener por lo menos 92 % en peso de unidades de los
ésteres de acidos (met)acrilicos y de los acidos carboxilicos etilénicamente insaturados ), y de que los polimeros
organicos b) han de contener unidades de uno o varios monémeros y), en el caso de que los polimeros organicos b)
han de contener mas de 4,5 % en peso de acidos carboxilicos etilénicamente insaturados 8); sumandose los datos
en % en peso hasta en cada caso 100 % en peso.

5. Particulas de materiales compuestos de acuerdo con las reivindicaciones 1 hasta 4, caracterizadas por que como

reactivos de acoplamiento c1) se emplean uno o varios alquil-alcoxi-silanos funcionalizados de la formula general
(R?0)nSi(R*X)4n (1), en la que

R? significa un atomo de hidrégeno o un radical hidrocarbilo con 1 hasta 18 atomos de carbono,

R® significa un radical alquileno eventualmente sustituido con 1 hasta 20 atomos de carbono, en el que unas

unidades de metileno no contiguas entre si pueden estar reemplazadas por oxigeno, y
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X esta unido con R® a través de un enlace covalente y representa un radical amino -NHR?, un radical epoxi -
CR*(0)CR®R’ o un radical isocianato -NCO, realizandose que

R* significa un atomo de hidrégeno o un radical alquilo, arilo o aminoalquilo eventualmente sustituido, con 1 hasta 10
atomos de carbono,

R’ R° y R’ significan un atomo de hidrogeno o un radical alquilo o arilo eventualmente sustituido, con 1 hasta
10 atomos de carbono,

pudiendo los respectivos radicales R2, R3, R4, R5, R® y R’ adoptar sus significados en cada caso
independientemente entre si, y

estando unido R®X a través de un atomo de carbono del radical R® con el atomo de silicio de la férmula Il

6. Particulas de materiales compuestos de acuerdo con las reivindicaciones 1 hasta 5, caracterizadas por que para
los reactivos de acoplamiento c2), como alcoxi-silanos insaturados se emplean uno o varios compuestos de la
formula general R®SiR%2(OR'°)1.3, siendo R® un radical alquilo de C; a Cs, un radical alcoxi de C; a C3 0 un
halégeno, teniendo R® el significado CHo=CR'"-(CH2)o.1 6 CH2=CR''CO4(CHy)1.3, siendo R' un radical alquilo sin
ramificar o ramificado, eventualmente sustituido, con 1 hasta 12 atomos de C, o un radical acilo con 2 a 12 atomos
de C, pudiendo R" estar interrumpido eventualmente por un grupo de éter, y representando R' H o CHa.

7. Particulas de materiales compuestos de acuerdo con las reivindicaciones 1 hasta 6, caracterizadas por que para
los reactivos de acoplamiento c2), como mondmeros organicos etilénicamente insaturados se emplean acidos mono-
y dicarboxilicos etilénicamente insaturados, amidas o nitrilos de acidos carboxilicos etilénicamente insaturados,
mono- o diésteres del acido fumarico o del acido maleico, acidos sulfénicos etilénicamente insaturados o sus sales,
epoxidos etilénicamente insaturados o compuestos hidroxilicos etilénicamente insaturados.

8. Procedimiento para la produccion de las particulas de materiales compuestos de acuerdo con las reivindicaciones
1 hasta 7, mediante una reaccion de a) una o varias particulas de 6xidos, b) uno o varios polimeros organicos y c)
uno o varios reactivos de acoplamiento.

9. Utilizaciéon de las particulas de materiales compuestos de acuerdo con las reivindicaciones 1 hasta 7, como
agentes aglutinantes, agentes aglutinantes concomitantes o aditivos para barnices en polvo, agentes de
revestimiento, pegamentos o en formulaciones para materiales sintéticos o compuestos.

10. Utilizacién de las particulas de materiales compuestos de acuerdo con las reivindicaciones 1 hasta 7 para el

tratamiento superficial de materiales sintéticos o naturales, tales como piedras, madera, cuero, papel, materiales
textiles o materiales sintéticos.
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