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DESCRIPCION
Polimeros electroactivos dielétricos que comprenden una estructura supramolecular iénica

Campo de la invencién

La presente invencion se refiere a una red polimérica interpenetrante idnica que comprende al menos un elastdmero
y una estructura supramolecular iénica, comprendiendo dicha estructura supramolecular iénica el producto de
reaccion de al menos dos compuestos quimicos, en la que cada uno de dichos compuestos tiene al menos dos
grupos funcionales y en la que dichos compuestos son capaces de experimentar reacciones acido-base de Lewis.
La invencién se refiere en particular a una red polimérica interpenetrante iénica que comprende una matriz
elastomérica que incorpora una estructura supramolecular iénica para su uso en polimeros electroactivos (EAP) que
tienen una alta permitividad dieléctrica.

Antecedentes de la invencion

Los polimeros electroactivos (EAP) son polimeros que exhiben un cambio de tamafio o de forma cuando son
estimulados por un campo eléctrico o que generan reversiblemente energia cuando estdn en movimiento.
Normalmente, un EAP es capaz de experimentar una importante deformacién cuando es sometido a grandes
fuerzas.

El desarrollo de materiales elastoméricos con una alta permitividad dieléctrica ha centrado un interés creciente a lo
largo de los ultimos afios debido a su uso, por ejemplo, en polimeros electroactivos dieléctricos (DEAP).

Los polimeros electroactivos dieléctricos son materiales en los que el accionamiento es causado por fuerzas
electrostaticas sobre una pelicula elastomérica situada entre dos electrodos que oprimen al elastdmero tras la
aplicacion de un campo eléctrico. Cuando se aplica un voltaje eléctrico, se ejerce una presion electrostatica sobre la
pelicula, reduciendo su espesor y expandiendo su area debido al campo eléctrico aplicado. Ejemplos de EPA son
elastomeros dieléctricos. Los polimeros electroactivos dieléctricos se usan, por ejemplo, como accionadores de los
denominados "musculos artificiales” y como generadores en la recoleccion de energia.

Sin embargo, un inconveniente de los DEAP para una amplia gama de aplicaciones es el alto voltaje de operacion,
que tiende a ser de varios miles de voltios cuando se requieren tensiones de accionamiento superiores a un 2-3 %.
El voltaje de operaciéon se puede reducir disminuyendo el espesor de la pelicula de elastémero, disminuyendo la
rigidez mecanica del material o aumentando la permitividad dieléctrica relativa del mismo. Sin embargo, una
reduccion del espesor a menos de 5 um no parece ser posible para peliculas producidas en serie (Matysek y col., en
Proc. SPIE-EAPAD, San Diego, pag. 76420D (2010)). Se ha mostrado una reduccion de la rigidez en un copolimero
de tres bloques usando un aceite especifico de bloque como plastificante (Shankar y col., Macromol. Rapid Comm.
28, 1142-1147 (2007)). Un aumento de la permitividad dieléctrica relativa (&;) de un material puede llevar a una alta
densidad de energia eléctrica con voltajes de operacién menores. La potenciacion de la permitividad y la reduccion
de la rigidez se demostraron mezclando un poli(3-hexiltiofeno) conductor en un elastémero de polidimetilsiloxano
(PDMS) disponible en el mercado (Carpi y col., Adv. Funct. Mater. 18, 235-241 (2008)). Otro planteamiento para
potenciar la permitividad dieléctrica es unir o injertar moléculas pequefias con altos dipolos permanentes en una
matriz de elastomero (Kussmaul y col., Adv. Funct. Mater., 2011, 21, 4589-4594).

Sin embargo, los polimeros electroactivos dieléctricos de la técnica anterior exhiben una permitividad dieléctrica
relativa (&) de solo aproximadamente 5-20 a 0,1 Hz y se prevé que la densidad de energia de los DEAP debera ser
esencialmente superior a fin de ser comercialmente interesantes. Asi pues, la permitividad dieléctrica parece ser un
importante parametro de ajuste para obtener DEAP con una alta densidad de energia.

El documento 2002/128364 A1 desvela un polimero reticulable obtenido mediante una iniciacién de la polimerizacion
anionica seguida de una reticulacion catidnica, dando como resultado una red interpenetrada que puede demostrar
propiedades electroactivas.

Objeto de la invencion

Es un objeto de las realizaciones de la invencion proporcionar una red polimérica interpenetrante idnica que tiene
una permitividad dieléctrica relativa esencialmente potenciada para su uso como polimero electroactivo dieléctrico
(DEAP) en comparacion con los DEAP de la técnica anterior mostrando al mismo tiempo solamente una pequefia
pérdida dielétrica.

Sumario de la invenciéon

Los presentes inventores han descubierto que proporcionando una estructura supramolecular iénica que comprende
el producto de reaccién de al menos dos compuestos quimicos, en la que cada uno de dichos compuestos tiene al
menos dos grupos funcionales y en la que dichos compuestos son capaces de experimentar reacciones acido-base
de Lewis e incorporar dicha estructura supramolecular iénica en un elastdmero, se puede obtener una red polimérica
interpenetrante idnica que tiene una permitividad dieléctrica relativa notablemente mejorada.
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Asi pues, en un primer aspecto, la presente invencion se refiere a una red polimérica interpenetrante idnica que
comprende:

i) Al menos un elastémero seleccionado entre el grupo que consiste en caucho de silicona, caucho de
fluorosilicona, caucho de poli(met)acrilato, caucho de cloropreno, caucho de polibutadieno, caucho de poli(éxido
de etileno), caucho de poli(6xido de propileno), caucho de poliuretano y mezclas de los mismos; y

ii) Una estructura supramolecular idnica que comprende el producto de reaccion de al menos dos compuestos
quimicos, en la que cada uno de dichos compuestos tiene al menos dos grupos funcionales y en la que dichos
compuestos son capaces de experimentar reacciones acido-base de Lewis.

En un segundo aspecto, la presente invencion se refiere a un procedimiento para la preparacién de una red
polimérica interpenetrante iénica de acuerdo con la invencién que comprende las etapas de:

i) mezclar dichos al menos dos compuestos quimicos, opcionalmente mediante la aportacion de calor, para
obtener dicha estructura supramolecular iénica; y

ii) mezclar la estructura supramolecular i6nica obtenida en la etapa i), opcionalmente mediante la aportacion de
calor, con al menos un elastémero.

En un tercer aspecto, la presente invencion se refiere a un procedimiento para la preparacién de una red polimérica
interpenetrante idénica de acuerdo con la invencién que comprende la etapa de mezcla de dichos al menos dos
compuestos quimicos con al menos un elastémero, opcionalmente mediante la aportacion de calor.

En un cuarto aspecto, la presente invencién se refiere a un uso de la red polimérica interpenetrante idnica de
acuerdo con la invencion como polimero electroactivo dieléctrico (DEAP).

Leyendas de las figuras

La Fig. 1 muestra la permitividad dieléctrica relativa como una funcién de la frecuencia para las redes poliméricas
interpenetrantes i6nicas de acuerdo con los ejemplos 2.2a y 2.2b, respectivamente, y

La Fig. 2 muestra la pérdida dieléctrica como una funcion de la frecuencia para las mismas redes poliméricas
interpenetrantes idnicas.

Divulgacion detallada de la invencién

Definiciones

En el presente contexto, la expresion "estructura supramolecular iénica" se refiere a moléculas formadas mediante la
unién de moléculas o subunidades moleculares mas pequefias a través de enlaces iénicos.

En el presente contexto, la expresiéon "red polimérica interpenetrante idnica" se refiere a composiciones que
comprenden al menos un polimero y una estructura supramolecular iénica, tal como se ha definido anteriormente, al
menos parcialmente entrelazados a escala polimérica.

En el presente contexto, el término "elastémero” se refiere a composiciones de materia que tienen una temperatura
de transicion vitrea, Tg, a la cual se produce un aumento del coeficiente de dilatacién térmica, e incluye tanto
elastomeros de polimeros amorfos como elastdémeros termoplasticos (termoplasticos). Un elastomero exhibe una
elasticidad que se deriva de la capacidad de las cadenas poliméricas del elastdbmero para reconfigurarse a fin de
distribuir una presién aplicada. Un elastémero disponible en el mercado, ademas del propio polimero, puede incluir
cargas y aditivos. Ejemplos no limitantes de cargas son, por ejemplo, cargas de refuerzo tales como silice y negro de
carbén asi como cargas con, por ejemplo, potenciamiento del color tal como el diéxido de titanio.

En el presente contexto, el término "cadena principal" de al menos dos compuestos quimicos significa la cadena
continua de la molécula en cuestion.

En el presente contexto, el término "poli(etilenglicol)", abreviado PEG, se refiere a un compuesto de formula HO-
CHa-(CH2-O-CH3),-CH2-OH, en la que n es de 2 a 150. Los PEG se etiquetan con frecuencia de acuerdo con su
peso molecular y, por tanto, PEG 400, por ejemplo, se refiere a un poli(etilenglicol) que tiene un peso molecular de
aproximadamente 400 daltons.

En el presente contexto, el término "poli(propilenglicol)", abreviado PPG, se refiere a un compuesto de formula HO-
CH(CHs)-CHx-O-(CH2-CH(CHj3)-0),-CH2-CH(CH3)-O-CH2-CH(CH3)-OH, en la que n es de 2 a 150.

En el presente contexto, el término "polisiloxano" se refiere a un compuesto de férmula R;SiO, en la que R es un
grupo hidrocarbonado.

En el presente contexto, el término "polidimetilsiloxano", abreviado "PDMS", se refiere a un compuesto de férmula
CHj3[Si(CH3)201.Si(CHs)s, en el que n es el numero de unidades de repeticion.
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En el presente contexto, el término "poliuretano”, abreviado "PU", se refiere a un compuesto que tiene unidades de
repeticion de formula -[R-O-C(0)-N(H)-R’-N(H)-C(O)-O-]»., en la que R y R' son grupos alquilo o arilo y n es el
numero de unidades de repeticion.

En el presente contexto, el término "alquilo" significa un grupo hidrocarbonado lineal, ramificado o ciclico que tiene
de 1 a 24 atomos de carbono, tal como metilo, etilo, propilo, isopropilo, ciclopropilo, butilo, isobutilo, terc-butilo,
ciclobutilo, pentilo, ciclopentilo, hexilo y ciclohexilo.

El término "alquileno”, se usa a continuacién para especificar restos derivados de alcanos en los que dos atomos de
H se han eliminado para formar especies dirradicalicas. El alquileno mas sencillo es el metileno -CHz-, y otros
alquilenos incluyen etileno -CH2-CHz-, propileno -CsHs- y butileno -CsHs-. El término "alquileno" incluye alquilenos
lineales, ramificados y ciclicos, siendo los mas preferentes los alquilenos lineales.

En el presente contexto, el término "alquenilo” significa un grupo hidrocarbonado lineal, ramificado o ciclico que tiene
de 2 a 24 atomos de carbono, y que comprende (al menos) un enlace insaturado. Ejemplos de grupos alquenilo son
vinilo, alilo, butenilo, pentenilo, hexenilo, heptenilo, octenilo, nonenilo y decaenilo. Ejemplos preferentes de alquenilo
son vinilo, alilo, butenilo, especialmente alilo.

El término "alquenileno”, se usa a continuacién para especificar restos derivados de alquenos en los que dos atomos
de H se han eliminado para formar especies dirradicalicas. Ejemplos incluyen restos etenileno -CH;=CH- y
propenileno -CsHs. El término "alquenileno” incluye alquenilenos lineales, ramificados y ciclicos, siendo los mas
preferentes los alquenilenos lineales.

El término "halégeno” incluye fluoro, cloro, bromo y yodo.

En el presente contexto el término "arilo" se refiere a un sistema ciclico insaturado. Los grupos arilo pueden
comprender 4-12 atomos de carbono, adecuadamente 6-8 atomos de carbono, y mas adecuadamente 6 atomos de
carbono. "Arilo" es preferentemente fenilo (-CeHs).

En el presente contexto, el término "aromatico" se pretende que signifique un sistema de anillos carbociclicos, tal
como fenilo, naftilo, 1,2,3,4-tetrahidronaftilo, antracilo, fenentracilo, pirenilo, benzopirenilo, fluorenilo y xantenilo.

En el presente contexto, el término "heteroaromatico” se pretende que signifique un sistema de anillos carbociclicos
aromaticos en el que uno o mas de los atomos de carbono han sido sustituidos por heteroatomos, por ejemplo,
atomos de nitrogeno (=N- o -NH-), azufre y/u oxigeno. Ejemplos de tales grupos heteroarilo son oxazolilo,
isoxazolilo, tiazolilo, isotiazolilo, pirrolilo, imidazolilo, pirazolilo, piridinilo, pirimidinilo, pirazinilo, piridazinilo, triazinilo,
cumarilo, furanilo, tienilo, quinolilo, benzotiazolilo, benzotriazolilo, benzodiazolilo, benzooxozolilo, ftalazinilo, ftalanilo,
triazolilo, tetrazolilo, isoquinolilo, acridinilo, carbazolilo, dibenzazepinilo, indolilo, benzopirazolilo, fenoxazonilo. Los
grupos heteroarilos particularmente interesantes son el benzimidazolilo, oxazolilo, isoxazolilo, tiazolilo, isotiazolilo,
pirrolilo, imidazolilo, pirazolilo, piridinilo, pirimidinilo, pirazinilo, piridazinil, furilo, tienilo, quinolilo, triazolilo, tetrazolilo,
isoquinolilo, indolilo y, en particular, el benzimidazolilo, pirrolilo, imidazolilo, piridinilo, pirimidinilo, furilo, tienilo,
quinolilo, tetrazolilo e isoquinolilo.

En el presente contexto, el término "dendrimero" denota moléculas repetidamente ramificadas. Un dendrimero es
normalmente simétrico alrededor de un nucleo y frecuentemente adopta una morfologia tridimensional esférica.
Ejemplos de dendrimeros incluyen dendrimeros de poli(etilenimina) y dendrimeros de poli(propilenimina). Se pueden
preparar dendrimeros de diferentes generaciones. El nimero de generacion tal como G1, G2 y G3, respectivamente,
indica el numero de diferentes puntos de ramificacion, de tal forma que la generacion GO es una estrella simple, la
generacion G1 sera una estrella con los extremos de las cadenas actuando como puntos de ramificacion, y asi
sucesivamente.

En el presente contexto, el término "€" es sindnimo al término "¢" y representa la permitividad dieléctrica relativa, es
decir, la proporcidon de la cantidad de energia eléctrica almacenada en un material mediante la aplicacion de un
voltaje, con relacién a la almacenada en el vacio. El término "permitividad dieléctrica relativa" se usa en el presente
contexto de forma intercambiable con el término "permitividad relativa".

Realizaciones especificas de la invencién

En una realizacion de la invencion, el elastémero es al menos un caucho de silicona seleccionado entre el grupo que
consiste en cauchos de silicona RTV (Vulcanizados a temperatura ambiente), cauchos de silicona HTV
(Vulcanizados a alta temperatura) y LSR (Cauchos de silicona liquida).

En una realizacién de la invencion, el elastémero es un caucho de silicona seleccionado entre el grupo que consiste
en polisiloxanos, tales como polialquilsiloxano, y preferentemente polidimetilsiloxano (PDMS). Un caucho de silicona
preferente es un caucho de silicona RTV tal como PDMS (polidimetilsiloxano) reforzado con silice. Un ejemplo de
polidimetilsiloxano reforzado con silice disponible en el mercado es Sylgard®184 de Dow Corning o Elastosil RT625
de Wacker Chemie AG.
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En una realizaciéon de la invencioén, la estructura supramolecular idnica comprende el producto de reaccion de al
menos dos compuestos quimicos, de los cuales al menos uno de dichos compuestos comprende una cadena
principal seleccionada entre el grupo que consiste en poli(etilenglicol), poli(propilenglicol), polisiloxano,
polialquilsiloxano, poliuretano y mezclas de los mismos. En una realizacion de la invencion, la cadena principal se
selecciona entre el grupo que consiste en poli(etilenglicol) (PEG), poli(propilenglicol) (PPG), polidimetilsiloxano y
mezclas de los mismos. Asi, las cadenas principales de PEG y PPG proporcionan una buena flexibilidad y bajas Tg,
lo cual es ventajoso en términos de una compatibilidad potencialmente buena.

En una realizacién de la invencioén, la estructura supramolecular iénica comprende el producto de reaccion de al
menos dos compuestos quimicos, en la que al menos uno de estos comprende al menos dos grupos funcionales
amino y se selecciona entre el grupo que consiste en NH.-R'-NHy, en el que R' se selecciona entre el grupo que
consiste en alquilo C1.24 y alquenilo C;.24 lineal o ramificado y alquilo Cs4 y alquenilo Cs4 ciclico, opcionalmente
sustituido con uno o mas sustituyentes seleccionados entre el grupo que consiste en halégeno, amino, nitro,
hidroxilo y CF3; di- o triamino-alquil(C1-24)amina, en la que el resto alquilo de la misma es alquilo Cy4 lineal o
ramificado o alquilo Cs.24 ciclico, opcionalmente sustituido con uno o mas sustituyentes seleccionados entre el grupo
que consiste en halégeno, amino, nitro, hidroxilo y CF3; di- o triamino-alquenil(Cz.24)amina, en la que el resto
alquenilo de la misma es alquenilo C».24 lineal o ramificado o alquenilo C3.24 ciclico, opcionalmente sustituido con uno
0 mas sustituyentes seleccionados entre el grupo que consiste en halégeno, amino, nitro, hidroxilo y CFj;
compuestos aromaticos o heteroaromaticos di-, tri- o tetra-amino-sustituidos, compuestos que estan opcionalmente
sustituidos con uno o mas sustituyentes seleccionados entre el un grupo que consiste en halégeno, amino, nitro,
hidroxilo y CF3; dendrimeros de poli(etilenimina); dendrimeros de poli(propilenimina); poli(etilenglicol) diamina;
poli(propilenglicol) diamina; poli(etilenglicol)/poli(propilenglicol) diamina; poli(etilenglicol) triamina; poli(propilenglicol)
triamina; poli(etilenglicol)/poli(propilenglicol) triamina; y polialquilsiloxano terminado en amino-alquilo(C1.s).

En una realizacién de la invencion, dicho compuesto quimico que comprende al menos dos grupos funcionales
amino se seleccionan entre el grupo que consiste en 1,3-diaminopropano, 1,4-diaminobutano, 1,5-diaminopentano,
hexametilendiamina (HMDA), 1,10-decanodiamina, 2,4,6-triaminopirimidina (TAP), (tris-2-aminoetil) amina (TAEA),
3,3'-diaminobencidina (DAB), dendrimero de poli(propilenimina) (G1), dendrimero de poli(propilenimina) (G2),
dendrimero de poli(propilenimina) (G3), poli(propilenglicol) diamina, poli(etilenglicol) diamina, poli(etilenglicol)/
poli(propilenglicol) diamina, poli(propilenglicol) triamina, poli(etilenglicol) triamina, poli(etilenglicol)/poli(propilenglicol)
triamina, polidimetilsiloxano terminado en aminopropilo (ATDMS), y copolimeros de aminoalquilmetilsiloxano y
dimetilsiloxano, tales como copolimeros de aminopropilmetilsiioxano y dimetilsiloxano. Las poliéteraminas
disponibles en el mercado incluyen aminas de las series Jeffamines® D (D400, D2000), las series Jeffamines® ED
tales como ED2003, las series Jeffamines® EDR (EDR-148, EDR-176), las triaminas Jeffamines® (series T) (T403,
T3000, T5000) de Huntsman, y polialquilsiloxanos terminados en aminoalquilo disponibles en el mercado, tales
como polidimetilsiloxanos terminados en aminopropilo, que incluyen DMS-A15 y DMS-A31 de Gelest, Inc. El
dendrimero de poli(propilenimina) (G1), el dendrimero de poli(propilenimina) (G2), el dendrimero de
poli(propilenimina) (G3) se pueden obtener comercialmente en SYMO-Chem B.V., Holanda.

En una realizacién de la invencioén, la estructura supramolecular idénica comprende el producto de reaccion de al
menos dos compuestos quimicos, en la que al menos uno de estos comprende al menos dos grupos funcionales
acido carboxilico, sulfénico o fosfénico, o anhidridos de los mismos, y se selecciona entre el grupo que consiste en
compuestos alifaticos, aromaticos o heteroaromaticos, lineales o ramificados, saturados o insaturados, sustituidos
con acido di- , tri- o tetracarboxilico, o acido di- , tri- o tetrasulfénico o acido di-, tri- o tetrafosfénico, opcionalmente
sustituidos con uno o mas sustituyentes seleccionados entre el grupo que consiste en halégeno, amino, nitro,
hidroxilo y CF3; acido alquilendiaminotetracarboxilico; acido dialquilentriaminopentacarboxilico, poli(etilenglicol)
biscarboximetil éter, poli(propilenglicol) biscarboximetil éter, poli(etilenglicol) funcionalizado con a,w-disulfonato y
poli(propilenglicol) funcionalizado con a,w-disulfonato.

En una realizacién de la invencion, dicho compuesto quimico que comprende al menos dos grupos funcionales
carboxilico, sulfénico o fosfénico se selecciona entre el grupo que consiste en acido citrico (CA), acido tricarbalilico
(TCAA), acido trimésico (TMA), acido etilendiaminotetraacético (EDTA), acido dietilentriaminopentaacético (DETPA),
poli(etilenglicol) biscarboximetil éter, poli(propilenglicol) biscarboximetil éter, poli(etilenglicol) funcionalizado con a,w-
disulfonato, poli(propilenglicol) funcionalizado con a,w-disulfonato y dimetilsiloxano funcionalizado con a,w-
dicarboxilato.

Ejemplos adicionales no limitantes del anterior compuesto quimico que comprende al menos dos grupos funcionales
carboxilico o sulfonico incluyen un compuesto quimico seleccionado entre el grupo que consiste en acido oxalico,
acido maldnico, acido succinico, acido glutarico, acido adipico, acido pimélico, acido subérico, acido azelaico, acido
sebacico, acido undecanodioico, acido dodecanedioico, acido tridecanodioico, acido tetradecanodioico, acido
hexadecanodioico, acido fumarico, acido maleico, anhidrido maleico, acido ftalico, anhidrido ftalico, acido isoftalico y
acido tereftalico, y acidos 1,4-, 2,3-, y 2,6- naftalenodicarboxilico.

En una realizacién de acuerdo con la invencion, la red polimérica interpenetrante idnica comprende adicionalmente
uno o mas aditivos, tales como cargas o sustancias de refuerzo.
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En una realizacion de la invencidn, dicho aditivo se selecciona entre el grupo que consiste en particulas tales como
SiOy, TiO,, BaTiOs, CaCusTisO+2, o resinas tales como Vinyl Q de Gelest Inc. En una realizacion preferente de la
invencion, el aditivo es SiO,. Tales aditivos pueden estar presentes en un elastémero disponible en el mercado o se
pueden afadir a la red polimérica interpenetrante idnica por separado. La cantidad de aditivo necesaria variara
ampliamente dependiendo de la red polimérica interpenetrante idnica en cuestion, si bien estd normalmente en el
intervalo del 0-40 % en peso, tal como en un 5-30 % en peso, tal como en un 10-25 % en peso de la red polimérica
interpenetrante iénica.

En una realizacién de la invencion, la red polimérica interpenetrante idnica tiene una permitividad dieléctrica relativa
€ a 0,1 Hz de al menos 1x10", tal como de al menos 1x10?, preferentemente de al menos 1x103, tal como de al
menos 1x10%, mas preferentemente de al menos 1x10%, tal como de al menos 1x108. Asi, se ha encontrado
sorprendentemente que las redes poliméricas interpenetrantes idnicas de acuerdo con la invencién proporcionan
propiedades inesperadas tales como una alta permitividad dieléctrica a lo largo de un amplio intervalo de
frecuencias, combinada con un bajo grado de disipacion dieléctrica. Esto significa que las redes poliméricas
interpenetrantes idnicas seran altamente eficaces sin ninguna pérdida sustancial de energia dieléctrica. Asimismo,
las redes poliméricas interpenetrantes idnicas de acuerdo con la invencion se contempla que mantengan sus
modulos elasticos y, por tanto, las propiedades mecanicas deseadas de las mismas.

En una realizacién de la invencién, la preparacion de la estructura supramolecular iénica se efectia mezclando
cantidades estequiométricas de dichos al menos dos compuestos quimicos.

En una realizacion de la invencion, la preparacién de la estructura supramolecular iénica se efectia mezclando un
exceso molar de uno u otro de dichos al menos dos compuestos quimicos, tal como en la que uno de dichos al
menos dos compuestos quimicos esta presente en una relacion molar de al menos 1,25:1 con respecto a al menos
el otro compuesto, tal como una relaciéon de aproximadamente 1,5:1, tal como una relaciéon de aproximadamente 2:1.

En una realizacién de la invencién, la preparacion de la estructura supramolecular iénica se efectia en ausencia de
disolvente. Asi, la preparacion de la estructura supramolecular iénica se puede efectuar mediante una mezcla simple
de dichos al menos dos compuestos quimicos puros con o sin calentamiento. El grado de calentamiento necesario,
en caso de que lo fuese, depende de los compuestos quimicos especificos que se usen.

En una realizacién de la invencion, la preparacion de la red polimérica interpenetrante idnica se efectia en un
procedimiento de dos etapas, en el que la etapa uno comprende la preparacién de la estructura supramolecular
iénica mezclando dichos al menos dos compuestos quimicos, seguida de la mezcla de dicha estructura
supramolecular iénica con al menos un elastémero. En ofra realizacién de la invencion, la preparaciéon de la red
polimérica interpenetrante idnica se efectla en un procedimiento de una etapa que comprende la etapa de mezcla
de dichos al menos dos compuestos quimicos con al menos un elastémero.

En una realizacién de la invencion, la preparacion de la red polimérica interpenetrante iénica se efectia mezclando
cantidades de dicha estructura supramolecular iénica y de dicho al menos un elastémero en el intervalo de 1:9 a 2:1
en peso, tal como en el intervalo de 1:4 a 1:3, preferentemente de aproximadamente 1:1 en peso. La preparacion de
la red polimérica interpenetrante idnica se efectua preferentemente mezclando cantidades aproximadamente iguales
en peso de dicha estructura supramolecular iénica y de dicho al menos un elastémero.

En una realizacion de la invencion, la preparacion de la red polimérica interpenetrante idnica se efectla en ausencia
de disolvente. Asi, la preparacién de la red polimérica interpenetrante i6nica se puede efectuar proporcionando el
elastomero y afadiendo dichos al menos dos compuestos quimicos puros mediante lo cual se forma in situ la
estructura supramolecular iénica. Posteriormente se efectia la mezcla para obtener una mezcla homogénea, con o
sin calentamiento, tras lo cual la red polimérica interpenetrante iénica se cura de un modo conocido per se, tal como
calentando hasta una temperatura en el intervalo de 60-130 °C, tal como de aproximadamente 70-120 °C, tal como
de aproximadamente 70-110 °C, tal como de aproximadamente 60-100 °C, tal como de aproximadamente 70-90 °C,
tal como de aproximadamente 80 °C durante un periodo de tiempo que depende del elastémero usado, tal como un
periodo de tiempo de aproximadamente 12-24 horas, tal como de aproximadamente 20 horas.

En una realizacion de la invencion, el curado tiene lugar mediante radiacion UV de un modo conocido per se.

En una realizacion de la invencion, la estructura supramolecular idnica esta injertada covalentemente en al menos
un elastémero. A fin de injertar la estructura supramolecular i6nica en un elastomero, la estructura supramolecular
idnica se puede derivatizar para que comprenda grupos terminales olefinicos, por ejemplo, convirtiendo los grupos
amino primarios de las aminas sugeridas, en grupos terminales alilo, después de lo cual, debido a dichos grupos
terminales alilo y vinilo, el elastémero, tal como una cadena de PDMS, y las estructuras supramoleculares iénicas
podran ser injertadas en grupos Si-H, en una reaccion competitiva.

La invencion se describe a continuacion con mas detalle mediante los siguientes ejemplos no limitantes.
Ejemplo 1

Descripcion general de la preparacion de polimeros supramoleculares iénicos
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Se prepararon tal como sigue una serie de polimeros supramoleculares ionicos diferentes que tenian las
composiciones enumeradas en la Tabla 1. Se uso silice (SiO2) como modelo para un elastémero de silicona.

Las estructuras supramoleculares idnicas (entradas 1-7, 9 y 19-22 a continuacion) se prepararon mediante una
mezcla simple de cantidades estequiométricas de HMDA o TAEA o dendrimeros de poli(propilenimina) (PPl G1 y
PPI G2) y los diferentes acidos dicarboxilicos (DICOOH-PEG 250 y 600, respectivamente) sin el uso de disolventes,
seguida de una agitacion manual. La formacién de una red fue directamente observable ya que la formacion de
estos sistemas idnicos era exotérmica. Ademas, se pudo observar un aumento de la viscosidad de las mezclas. En
el caso de una estructura supramolecular iénica (entrada 11) fue necesario un calentamiento ya que el DIiCOOH-
PEG 4756 es un solido. Las estructuras supramoleculares ionicas (entradas 12-18) se prepararon mediante una
mezcla simple, seguida de una agitacion magnética, de cantidades estequiométricas de las diferentes Jeffamines®
usadas (D400 y D2000) y los diferentes acidos carboxilicos (CA, TCAA, TMA, EDTA y DETPA) sin el uso de
disolventes. En estos casos no se observd calentamiento. Las mezclas se sometieron a calentamiento durante
25 min a 100 °C, 25 min a 150 °C y finalmente 30 min a 200 °C ya que los acidos carboxilicos (CA, TCAA, TMA,
EDTA y DETPA) son sdlidos y tienen puntos de fusion de moderados a altos. Una vez fundidos los acidos
carboxilicos y formadas, por tanto, las estructuras supramoleculares idnicas, se observd un aumento de la
viscosidad. Las estructuras supramoleculares ioénicas que incluyen un 10 % de particulas de SiO; pirdgena
hidréfobas (entradas 8 y 10) se prepararon mediante la formaciéon de estructuras supramoleculares idnicas por
medio de una simple mezcla seguida de una agitacion manual sin el uso de disolventes como primera etapa vy,
posteriormente, se afadieron las particulas de silice. Se usé un instrumento Speed Mixer a fin de obtener mezclas
homogéneamente dispersas. El instrumento se ajusté a 3000 r.p.m. durante 3 min. Este procedimiento se repitié 5-6
veces. Los nimeros que dan las diversas proporciones de los constituyentes de las mezclas empleadas se refieren
siempre a la funcionalidad particular.

Las permitividades relativas de las estructuras supramoleculares iénicas obtenidas anteriormente se determinaron
mediante espectroscopia de relajacion dieléctrica en un analizador de frecuencias de alto rendimiento Novocontrol
Alpha-A. Los resultados del mismo se dan en la Tabla 1 a continuacion.
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Ejemplo 2

Preparacion de redes poliméricas interpenetrantes idnicas (IPN)

Se prepararon redes poliméricas interpenetrantes ionicas (IPN) mezclando cantidades en peso iguales del
elastomero Elastosil® RT625 A/B de Wacker Chemie AG y diferentes estructuras supramoleculares. El Elastosil®
RT625 A/B es un kit en dos partes para usar en una proporcioén 9:1 de la parte A con respecto a la parte B de
acuerdo con las recomendaciones del fabricante. Las estructuras supramoleculares iénicas se formaron mediante
una mezcla simple de cantidades estequiométricas de dendrimero de poli(propilenimina) (PPl G1) y dos acidos
dicarboxilicos (DICOOH-PEG 250 y 600, respectivamente) sin el uso de disolventes.

2.1 Preparacion del elastomero

Se uso el Elastosil® RT625 A/B en la proporcion 9:1 mezclando 9,0196 g de A y 1,0064 g de B. La mezcla se
prepard usando un instrumento Speed Mixer ajustado a 3500 r.p.m. durante 60 s.

2.2. Preparacién de las redes poliméricas interpenetrantes idnicas

Las redes poliméricas interpenetrantes idnicas (IPN) se prepararon mezclando cantidades en peso iguales de
Elastosil® RT625 A/B y las redes ionicas formadas in situ (PPl G1 + DICOOH-PEG 600 o PPl G1 + DiIiCOOH-PEG
250) tal como sigue:

2.2.a Elastosil RT625 A/B + (PPl G1-DICOOH-PEG 250 (1:2))

Se colocaron 1,2911 g de Elastosil RT625 A/B, preparado segun lo indicado anteriormente en 2.1, en una
mezcladora y se afadieron el dendrimero PPl G1 (0,5087 g) y finalmente el acido dicarboxilico (DiCOOH-PEG250
(0,7958 g). La mezcla se coloco en el Speed Mixer durante 3 min a 3500 r.p.m. Tras esto, la mezcla se curd en un
horno a 80 °C durante 21 h. El espesor de las muestras era de aproximadamente 2,5-3 mm.

2.2.B Elastosil RT625 A/B + (PP| G1-DICOOH-PEG 600 (1:2))

Se colocaron 1,2135 g de Elastosil RT625 A/B, preparado segun lo indicado anteriormente en 2.1, en una
mezcladora y se afadieron el dendrimero PPl G1 (0,2564 g) y finalmente el acido dicarboxilico (DiCOOH-PEG600
(0,9790 g). La mezcla se coloco en el Speed Mixer durante 3 min a 3500 r.p.m. Tras esto, la mezcla se curd en un
horno a 80 °C durante 21 h.

Las permitividades relativas de las redes poliméricas interpenetrantes idnicas obtenidas anteriormente se
determinaron mediante espectroscopia de relajacion dieléctrica en un analizador de frecuencias de alto rendimiento
Novocontrol Alpha-A. Los resultados del mismo se dan en la Tabla 2 a continuacién y en la figura 1.

Permitividades relativas (&)

Entrada |[Composicion 0MHz | 1Hz | 10Hz | 20Hz | 102Hz | 108Hz | 10*Hz | 10°Hz | 10°Hz

RT625 + (PPI G1 +
DICOOH-PEG 250
1 178 | 168 | 150 | 145 | 135 | 122 | 107 | 9,3 8,5
(1:2)) (1:1)

RT625 + (PPI G1 +
DICOOH-PEG 600
2 178 | 17,7 | 176 | 176 | 175 | 175 | 171 | 142 | 114

(1:2)) (1:1)

Ejemplo 3

Se prepararon las siguientes estructuras supramoleculares iénicas de forma analoga a la del procedimiento descrito
en el ejemplo 1. No se aplicé calentamiento en este ejemplo.
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SN,
HN

2
HMDA

HN

0
2 .
IN/\/NHZ + Howo%o\)LOH + 5i0 2

|) IHCOOH-PEG

NH, Mo 600

TAEA

O
HN NH e
2 \(j/\oii/\( 2 + HO\[]/\[\O/\%IO\)LOH + bl()z
CH, CH, )

Jeffamines DICOOH-PEG

D-400 x=~6,1 Mn (250 y 600)
D-2000 x=~33

Las permitividades relativas de las estructuras supramoleculares anteriores se determinaron tal como se ha descrito
en el ejemplo 2.
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Ejemplo 4

Preparacion de estructuras supramoleculares idénicas que contienen polidimetilsiloxanos terminados en aminopropilo
y DiIiCOOH-PEG.

Se prepararon las siguientes estructuras supramoleculares iénicas de forma analoga a la del procedimiento del
ejemplo 1. No se aplicé calentamiento en este ejemplo.

CH,

I
HZN—CHZ—CHZ—CHZ—?i—

o B
. . HO o
0+?1—0—];§1—CH;CH;CH;NH2 + \[]/\[\0/\471 OH
cH CH o

CH, 3 3
DiCOOH-PEG
DMS-ALS ; Mn ~3000
DMS-A31 ; Mn ~25000 Mn (250 y 600)

Las permitividades relativas de las estructuras supramoleculares anteriores se determinaron tal como se ha descrito
en el ejemplo 2.
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Ejemplo 5

Se prepararon las siguientes estructuras supramoleculares iénicas de forma analoga a la del procedimiento del
ejemplo 1. No se aplicé calentamiento en este ejemplo.

CH, CH, (|:H3
HzN—CH;CH;CHT?i—O+?i—O—];?i—CHz—CHZ—CHZ—NHz
CH CH3 CH3

3

DAMS-A1T 5 Mn ~900

+
(les (les C|H3
HOOC+CH2—]n—S|i—O-[—?i—O—];?i—[-CH2—]n—COOH
cH, CH, CH,

DMS-B25 ; Mn ~10000

(0]
HOY\EO/\%O\)L on
O

DiCOOH-PEG
Mn (250 y 600)

(I)H (I)H
O=1|)—CH2— CH;CHTO—(—CH;CHZ—O*ICH; CHZ-CH2—1|J=O
OH OH
DiPO{OH),-PEG 840
Mn ~840

Las permitividades relativas de las estructuras supramoleculares anteriores se determinaron tal como se ha descrito
en el ejemplo 2.
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Ejemplo 6

Estructuras supramoleculares ionicas que contienen acidos carboxilicos multifuncionales y polidimetilsiloxanos

terminados en aminopropilo.

Se prepararon las siguientes estructuras supramoleculares iénicas de forma analoga a la del procedimiento del
ejemplo 1. Las mezclas se sometieron a calentamiento durante 25 min a 100 °C, 25 min a 150 °C y finalmente
30 min a 200 °C ya que los acidos carboxilicos (CA, TCAA, TMA, EDTA y DETPA) son solidos a temperatura

ambiente y tienen puntos de fusién de moderados a altos.

0501
0, an
0 0
IP§ oeon
1O o1l m Hkn/é\“/ OH
on
10 ou o o

YT 1
Acido citrico (CA) i P
Acido tricarbalilico (TCAA)ACIdo trimesico (TMA) oo, (H, CH,

(9]
HL()H HLOLI HLOII cu, CH, CH,
N/\/—\- OY\V/\/I\ HID O DMS-A15 : Mn ~3000
- DMS-A31 : Mn ~25000
uof ;\ (©1} Lfo \L T

0 on N

Q ou 0,

Acido etilendiaminotetraacéticoo (EDTA)
oIl

Acido dietilentriaminopentaacético (DEPTA)

|
0 0 + 1[__‘J—Cl_l:—LTlI;C[lz—?i—0+lSi—0—};%—(:[[2—(‘.1[;(‘[12—501!

Las permitividades relativas de las mismas se determinaron tal como se ha descrito en el ejemplo 2.

Tabla 6. Permitividades relativas (¢') de estructuras supramoleculares ionicas.

Permitividades relativas (g’)
. 1 . 2 . 3 104 . 5 6
Entrada| Composicion | 0.1Hz | 02 | 108107 | 113-107] 1,2010°] 1,26-10°| 1,33-10°| 10

Hz Hz Hz Hz Hz Hz Hz

1 TCAA(«; ?l\g)s A5 1 506-102| 241 | 436 | 402 | 398 | 38 | 377 | 3,63
2 |TCAA G ?“g)s AST1 299 | 295 | 291 | 290 | 29 | 289 | 287 | 287
3 CA +(?I¥|§; AS | 432 | 8ea | 785 | 545 | 416 | 339 | 247 | 227
4 CA +(1D_';"§; A1 | 351 325 | 266 | 241 214 | 204 | 172 | 166
5 |EDTA ‘21?2'\3'3' A151 186 | 6,21 375 | 346 | 308 | 272 | 249 | 236
6 |EDTA ‘21'?2'\;'3' AT 252 | 182 | 170 | 165 | 159 | 149 | 131 | 1,29
7 DETPA(‘;_%'V'S'ME’ 586 | 9,21 433 | 346 | 277 | 222 | 207 | 201
s |PETPAISSY 7o | 281 | 231 | 225 | 224 | 223 | 223 | 223
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Ejemplo 7
Preparacion de estructuras supramoleculares iénicas que contienen acidos PEG difosfénicos.

Se prepararon las siguientes estructuras supramoleculares iénicas de forma analoga a la del procedimiento del
ejemplo 1. No se aplicé calentamiento en este ejemplo.

HN

2 l
NH
N AN,
HN
HMDA
NH,
NH, NH,
oH

TAEA OH
+ O—lI’—CHZ—CHZ—CHZ—O-(—CHZ—CHZ—O—)-HCHZ—CHZ-CHZ—II’—O

\ g
HZN\ﬁ/\ O)/\(NHZ N \K oH OH
X
CH CH f DIPO(OH),-PEG 840
: *  HN NH,
2 n-~13

Jeffamine Dendrimero PPI (G1)
D-2000 x=-~33

Las permitividades relativas de estas se determinaron tal como se ha descrito en el ejemplo 2.
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EJEMPLO 8
Preparacién de estructuras supramoleculares iénicas con siliconas funcionalizadas con carboxilato

Se prepararon las siguientes estructuras supramoleculares iénicas de forma analoga a la del procedimiento del
ejemplo 1. No se aplicé calentamiento en este ejemplo.

NH.
HZN/\/\/\/NHZ l‘qz J 2 J)
HMDA NN NN
2\ [N .
l _—_ NH,
AN >
N Dendrimero PPI (G1) J) \ CH, cH,
NH, Hooc—[—CHz—}"—Ti—o-[—?i—o—}ﬁi—fcr[z—}n—COOH
CH,

CH,

2 I
HN NH, ~—
H,N N NH
TAEA \(\K\O?X/\( > J) 2 DVIS-B25 ; Mn ~10000

CH, CH,
H,N
Jeffamines
D-400  x=~6.1 Dendrimero PPI (G1)

D-2000 x—-33

Las permitividades relativas se determinaron tal como se ha descrito en el ejemplo 2 y fueron las que se muestran a
continuacion.
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Ejemplo 9

Preparacion de estructuras supramoleculares idnicas de copolimeros aminopropilmetilsiloxano-dimetilsiloxano y
diferentes compuestos dicarboxilato o difosfénicos.

Se prepararon las siguientes estructuras supramoleculares iénicas de forma analoga a la del procedimiento del
ejemplo 1. No se aplicé calentamiento en este ejemplo.

NH, 0
(I:Hz HO\H/\[\O/\ATIO\)LOH _(|)H ?E
(I:H2 o O—l;'—CHZ—CHz—CH2—0+CH2—CH2—O—):‘CHZ—CHZ-CHZ—II’—O
OH OH
(i oo, (L GH, DiCOOH-PEG DIiPO(OH),-PEG 840
Hsc—?i—O—EISi—O-];E?i—Ot?i—Cﬂs + Mn (250 and 600) n-13
CH CH, CH, 'cH,
3 L
AMS-132 ; Mn ~ 52501 1= 2 o - ;
AMS-162 ; Mn ~ 4450 5 =/ nooc—-curf- i O-[_?l OTw ?I_ECHZ_]"_ coon
cH, CH, CH,
DMS-B25 ; Mn ~10000

Las permitividades relativas de las mismas se determinaron tal como se ha descrito en el ejemplo 2 y se dan en la
tabla 9 que sigue a continuacion.
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Ejemplo 10
Preparacion de estructuras supramoleculares no iénicas

Se prepararon las siguientes estructuras supramoleculares no iénicas de forma analoga a la del procedimiento del
ejemplo 1, aunque con uno de los componentes en exceso (relacion no estequiométrica). Las permitividades
relativas de las mismas se dan en la tabla que sigue, entradas 2 y 3, en comparacion con la estructura
supramolecular iénica correspondiente, entrada 1, tomada de la entrada 7 de la tabla 1. No se aplicé calentamiento
en este ejemplo.

23



ES26161057T3

86°¢ 0Ly 16 8v's £9'8 G'og 0161 | ,0L-1Z'9 | (¥:1) 009 ©3d-HOOD!d + 19 1dd| €

vL'E cr'y 6% 90°'s €e'G 6C'L cic [4:) (€:1) 009 ©34-HOODIA + 1D Idd| T

eyl 69 Ly LOL-9°L Ob-Lt LOF€9 OL-8¢ L0414 | (Z'1) 009 934-HOO0D!d + 19 Idd L
ZH 0V | ZHO0L-€E'} | ZH,0L-92°} | ZH0L-0Z°} | ZH,0b-EL°'} | ZH,01-80°} | ZHZO') ZH 10 uoivisodwo) epesjug

(.3) seane|al sepepiAnIag

SEed|UQ| Sale|naajoweldns SeinjenIsa ap (,3) seAlje|al SapepAljiwIad 0l B|qel

24



Ejemplo 11

ES26161057T3

Preparacién de redes interpenetrantes idnicas

Se prepararon las siguientes redes interpenetrantes idnicas de forma analoga a la del procedimiento descrito en el
ejemplo 2 en el que, sin embargo, el tiempo de curado fue de 1 dia a 80 °C y aproximadamente 6 horas a 110 °C. El
espesor de las muestras era de aproximadamente 0,8-1,6 mm.

- Y (I:Ha C|H3 i
Rﬂ H 6:&% + H3C_Ti_0_[_sli_04m_P?
cH,  CH, ¢

AMS-162

AlSA132

CH,

3 Wl ~ 4480 3 f= 4
3 M 5250 3 = 2

n.
i—O-]:?i—CHa +
H, CH,4

o
HO\H/\EO/\JEO\)LOH
o

DICOOH-PEG

Mp 250

Mn 660
(I)H (I)H

0=l|’—CH2—CH2—CH2—O-(—CHZ—CHZ—O—);CHZ—CHZ-CHZ—II’:O
OH OH
DHPOHOI),-PEG 540
Mn ~844

CH, cH, o,
HOOC—[—CHz—]n—?i—O-[-?i-o-];?i—ECHz—]n—COOH
CH, CH, CH,

DWISBLS 3 Min ~ 10006

Las permitividades relativas de las mismas se determinaron tal como se ha descrito en el ejemplo 2 y se dan en la
tabla que sigue a continuacion.

Tabla 11. Permitividades relativas (€’) de estructuras supramoleculares i6nicas.

Permitividades relativas (g’)
107 102 103 104 105 6
Entrada |Composicién 0,1 Hz 1,02 |1,08-10"|1,13-10%| 1,20-10° | 1,26-10* | 1,33-10 10
Hz Hz Hz Hz Hz Hz Hz
RT625 + (AMS- 162 +
1 DiCOOH- PEG 250 12,1 11,0 7.4 55 4,6 4,0 3,6 3,4
(1:2)) (1:1)
RT625 + (AMS- 162 +
2 DiCOOH- PEG 600 15,0 13,0 9,2 7.4 6,0 4,7 4,0 3,9
(1:2)) (1:1)
RT625 + (AMS- 162 +
DiCOOH- PEG 600
3 (1:2)) (1:1) + 10 % 176,0 94,1 69,2 31,0 13,8 7,6 5,1 4,4
SiO2
RT625 + (AMS- 162 +
4 DiPO(OH),-PEG 840 | 67,0 57,3 33,4 14,0 6,7 5,6 5,0 4,4
(1:1)) (1:1)
RT625 + (AMS- 162 +
5 DMS-B25 (1:2)) (1:1) 3,5 3,1 3,0 3,0 3,0 3,0 2,9 2,9
RT625 + (AMS- 132 +
6 DiCOOH- PEG 600 7,6 5,2 4,5 4,3 4,2 3,9 3,7 3,6
(1:1)) (1:1)
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(continuacion)

Permitividades relativas (g’)

107 102 103 104 105 6
Entrada/Composicién 0,1 Hz 1,02 1,08-10" | 1,13-10% | 1,20-10° | 1,26-10* | 1,33-10 10
Hz Hz Hz Hz Hz Hz Hz
RT625 + (AMS- 132 +
7 DMS-B25 (1:1)) (1:1) 2,9 2,8 2,7 2,7 2,6 2,6 2,6 2,6

Ejemplo 12

Se prepararon las siguientes redes interpenetrantes i6nicas de forma analoga a la del procedimiento descrito en el
ejemplo 2 en el que, sin embargo, el tiempo de curado fue de 1 dia a 80 °C y 3 horas a 110 °C. El espesor de las
muestras era de aproximadamente 0,9-1,8 mm. Las permitividades relativas de las mismas se determinaron tal

como se ha descrito en el ejemplo 2 y se dan en la tabla que sigue a continuacion.
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REIVINDICACIONES
1. Una red polimérica interpenetrante iénica que comprende:

i) Al menos un elastémero seleccionado entre el grupo que consiste en caucho de silicona, caucho de
fluorosilicona, caucho de poli(met)acrilato, caucho de cloropreno, caucho de polibutadieno, caucho de poli(éxido
de etileno), caucho de poli(6xido de propileno), caucho de poliuretano y mezclas de los mismos; y

ii) Una estructura supramolecular idnica que comprende el producto de reaccion de al menos dos compuestos
quimicos, en la que cada uno de dichos compuestos tiene al menos dos grupos funcionales y en la que dichos
compuestos son capaces de experimentar reacciones acido-base de Lewis.

2. La red polimérica interpenetrante idnica de acuerdo con la reivindicacién 1, en la que el elastémero es un caucho
de silicona seleccionado entre el grupo que consiste en polisiloxanos, preferentemente un polialquilsiloxano,
preferentemente polidimetilsiloxano (PDMS).

3. La red polimérica interpenetrante iénica de acuerdo con la reivindicacion 1 o 2, en la que la estructura
supramolecular iénica comprende el producto de reaccién de al menos dos compuestos quimicos, de los cuales al
menos uno de dichos compuestos comprende una cadena principal seleccionada entre el grupo que consiste en
poli(etilenglicol), poli(propilenglicol), polisiloxano, polialquilsiloxano, poliuretano y mezclas de los mismos.

4. La red polimérica interpenetrante iénica de acuerdo con la reivindicacién 3, en la que la cadena principal se
selecciona entre el grupo que consiste en poli(etilenglicol), poli(propilenglicol), polidimetilsiloxano y mezclas de los
mismos.

5. La red polimérica interpenetrante iénica de acuerdo con una cualquiera de las reivindicaciones anteriores, en la
que uno de dichos compuestos quimicos comprende al menos dos grupos funcionales amino y se selecciona entre
el grupo que consiste en NH-R'-NHy, en el que R' se selecciona entre el grupo que consiste en alquilo Ci24 ¥y
alquenilo Cy24 lineal o ramificado y alquilo Cs.24 y alquenilo Cs.24 ciclico, opcionalmente sustituido con uno o mas
sustituyentes seleccionados entre el grupo que consiste en halégeno, amino, nitro, hidroxilo y CF3; di- o triamino-
alquil(C1-24)amina, en la que el resto alquilo de la misma es alquilo C1.24 lineal o ramificado o alquilo Cs.4 ciclico,
opcionalmente sustituido con uno o mas sustituyentes seleccionados entre el grupo que consiste en halégeno,
amino, nitro, hidroxilo y CF3; di- o triamino-alquenil(Cz-24)amina, en la que el resto alquenilo de la misma es alquenilo
C>-24 lineal o ramificado o alquenilo Cs.24 ciclico, opcionalmente sustituido con uno o mas sustituyentes seleccionados
entre el grupo que consiste en halégeno, amino, nitro, hidroxilo y CF3; compuestos aromaticos o heteroaromaticos
di-, tri- o tetra-amino-sustituidos, compuestos que estan opcionalmente sustituidos con uno o mas sustituyentes
seleccionados entre el un grupo que consiste en halégeno, amino, nitro, hidroxilo y CF3; dendrimeros de
poli(etilenimina); dendrimeros de poli(propilenimina); poli(etilenglicol) diamina; poli(propilenglicol) diamina;
poli(etilenglicol)/poli(propilenglicol) diamina; poli(etilenglicol) triamina; poli(propilenglicol) triamina; poli(etilenglicol)/
poli(propilenglicol) triamina; y polialquilsiloxano terminado en amino-alquilo(C+.s).

6. La red polimérica interpenetrante i6nica de acuerdo con la reivindicacion 5, en la que dicho compuesto quimico
que comprende al menos dos grupos funcionales amino se selecciona entre el grupo que consiste en 1,3-
diaminopropano, 1,4-diaminobutano, 1,5-diaminopentano, hexametilendiamina (HMDA), 1,10-decanodiamina, 2,4,6-
triaminopirimidina (TAP), (tris-2-aminoetil) amina (TAEA), 3,3-diaminobencidina (DAB), dendrimero de
poli(propilenimina) (G1), dendrimero de poli(propilenimina) (G2), dendrimero de poli(propilenimina) (G3),
poli(propilenglicol) diamina, poli(etilenglicol) diamina, poli(etilenglicol)/poli(propilenglicol) diamina, poli(propilenglicol)
triamina, poli(etilenglicol) triamina, poli(etilenglicol)/poli(propilenglicol) triamina, polidimetilsiloxano terminado en
aminopropilo (ATDMS), y copolimeros de aminoalquilmetilsiloxano y dimetilsiloxano, tales como copolimeros de
aminopropilmetilsiloxano y dimetilsiloxano.

7. La red polimérica interpenetrante iénica de acuerdo con una cualquiera de las reivindicaciones anteriores, en la
que uno de dichos compuestos quimicos comprende al menos dos grupos funcionales acido carboxilico, sulfénico o
fosfénico, y se selecciona entre el grupo que consiste en compuestos alifaticos, aromaticos o heteroaromaticos,
lineales o ramificados, saturados o insaturados, sustituidos con acido di- , tri- o tetracarboxilico, o acido di- , tri- o
tetrasulfénico o acido di-, tri- o tetrafosfénico, opcionalmente sustituidos con uno o mas sustituyentes seleccionados
entre el grupo que consiste en halégeno, amino, nitro, hidroxilo y CF3; acido alquilendiaminotetracarboxilico; acido
dialquilentriaminopentacarboxilico, poli(etilenglicol) biscarboximetil éter, poli(propilenglicol) biscarboximetil éter,
poli(etilenglicol) funcionalizado con a,w-disulfonato y poli(propilenglicol) funcionalizado con a,w-disulfonato.

8. La red polimérica interpenetrante iénica de acuerdo con la reivindicaciéon 7, en la que dicho compuesto quimico
que comprende al menos dos grupos funcionales carboxilico, sulfénico o fosfénico se selecciona entre el grupo que
consiste en acido citrico (CA), acido tricarbalilico (TCAA), acido trimésico (TMA), acido etilendiaminotetraacético
(EDTA), acido dietilentriaminopentaacético (DETPA), poli(etilenglicol) biscarboximetil éter, poli(propilenglicol)
biscarboximetil éter, poli(etilenglicol) funcionalizado con a,w-disulfonato, poli(propilenglicol) funcionalizado con a,w-
disulfonato y dimetilsiloxano funcionalizado con a,w-dicarboxilato.

9. La red polimérica interpenetrante iénica de acuerdo con una cualquiera de las reivindicaciones anteriores, que
comprende adicionalmente uno o mas aditivos, preferentemente en la que dicho aditivo se selecciona entre el grupo
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que consiste en particulas de SiO,, TiO,, BaTiOs, CaCusTisO12, preferentemente de SiO..

10. La red polimérica interpenetrante idnica de acuerdo con una cualquiera de las reivindicaciones anteriores, que
tiene una permitividad dieléctrica relativa € a 0,1 Hz de al menos 1x10', preferentemente de al menos 1x102,
preferentemente de al menos 1x103, preferentemente de al menos 1x10%, preferentemente de al menos 1x10°,
preferentemente de al menos 1x10°.

11. Un procedimiento de preparacion de una red polimérica interpenetrante idnica de acuerdo con una cualquiera de
las reivindicaciones anteriores que comprende las etapas de:

i) mezclar dichos al menos dos compuestos quimicos, opcionalmente mediante la aportacion de calor, para
obtener dicha estructura supramolecular iénica; y

ii) mezclar la estructura supramolecular i6nica obtenida en la etapa i), opcionalmente mediante la aportacion de
calor, con al menos un elastéomero.

12. Un procedimiento de preparacién de la red polimérica interpenetrante iénica de acuerdo con una cualquiera de
las reivindicaciones 1-10 que comprende la etapa de mezcla de dichos al menos dos compuestos quimicos con al
menos un elastémero, opcionalmente mediante la aportacion de calor.

13. El procedimiento de acuerdo con la reivindicacién 11 0 12, en el que dichos al menos dos compuestos quimicos
se usan en cantidades estequiométricas de dichos al menos dos compuestos quimicos.

14. El procedimiento de acuerdo con una cualquiera de las reivindicaciones 11 a 13, en el que la preparacion de la
red polimérica interpenetrante iénica de acuerdo con una cualquiera de las reivindicaciones 1 a 10 se efectua
mezclando cantidades de dicha estructura supramolecular idnica y de dicho al menos un elastémero en el intervalo
de 1:9 a 2:1 en peso, tal como en el intervalo de 1:4 a 1:3, preferentemente de aproximadamente 1:1 en peso.

15. Un uso de la red polimérica interpenetrante iénica de acuerdo con una cualquiera de las reivindicaciones1 a 10
como polimero electroactivo dieléctrico (DEAP).
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