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Industria y Comercio - ~ —
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SUPERINTENDENCIA w;mm;h bl n
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Nrte s a0 NS - 4
FORMULARIO UNICO DE SGLICITUD DE PATENTE
PCT
ENTRADA EN FASE NACIONAL
SOLICITUD DE
B Patente de Invencidn [] patente de Modelo de Utilidad
] Capitulo | B Capitulo I
Nombre SHELL INTERNATIONALE
RESEARCH MAATSCHAPPL
BV
SOLICITANTE socledad constituida y existente bajo las IDENTIFICACION
(71) leyes de Holanda cc | NIT O
Direccion Carel van Bylandtlaan 30, CE u Otro O
La Haya- 2596 Cual
Holanda
Numero
Domicihe La Haya
Holanda
Nombre EMILIO FERRERO IDENTIFICACION
Direccion Carrera 4° No 72-35 ce X NIT O
Teléfono 347 36 11
REPRESENTANTE| . 21186 50 CE O oro [
O AFODE o E-mail clientes@camvo com Cual
Domicilio Bogota, Colombia Numero 438019 TP 31928
1 Atsushi FUJITANI 2 Hayato HIRAYAMA
@ Daiba Frontier Buiding, 2-3-2 Daiba, Daiba Frontier Building, 2-3-2 Daiba,
Minato-ku, Minato-ku,
INVENTOR (ES) Tokio-135-8074 Tokio-135-8074
Japén Japdn
(72)
3 Takayuki KOBAYASHI 4 Akira SEO
Daiba Frontier Buillding, 2-3-2 Daiba, Daiba Frontier Building, 2-3-2 Daiba,
Minato-ku, Minato-ku,
Tokio-135-8074 Tokio-135-8074
Japoén Japon

@ PCT (86)
Solicitud Internacional No PCT/EP2004/051220 Fecha 24 de Junio 2004
Publicacion Internacional No W02005/000968 A3 Fecha 6 de Enero 2005

Titulo (54) .
@ COMPOSICIONES DE EPOX! RESINA ASFALTICA

@ Clasificacién Internacional (51) CO8L 95/00

Priondad | (33) Pals de Ongen (32) Fecha (31) Numero de Solicitud
JP 25 de Junio 2003 2003-181786
sIXl NolJ Jp 23 de Febrero 2004 2004-046934

@ Comprobante de pago No 05-84 219 Fecha 12 de Diciembre 2005
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Anexos:

Comprobante de pago de la tasa Je presentacion de la solicitud por $ 443 000 oo
Comprobante de pago por rewvindicacion de prioridad

Documento que acredita la existencia y representacién legal cuando el solicitante sea persona
jundica

Poderes, si fuere el caso

Documento de cesién del inventor al solicitante o a su causante

Declaraciones

Copia de !a solicitud internacional (Resumen, descripcion, reivindicaciones, dibujos)
Traduccidon de la solicitud internacional al castellano (Resumen, descripcion, reivindicaciones,
dibujos)

Copia del examen preliminar efectuado por la IPEA

Traduccién del examen preliminar efectuado por la IPEA

De ser el caso, copia del contrato.de acceso

De ser el caso, documento que acredite la licencia o autonzacion de uso de conocimientos
tradicionales de las comunidades indigenas

De ser el caso, certificado de depasito del matenal biolégico

Arte final 12x12

De ser el caso, informacién sobreiotras solicitudes de patente o titulos obtenidos en el
extranjero por el mismo titular o su causante, relacionadas parcial o totalmente con la invencion
de esta solcitud

Otros VER HOJA DE DOCUMENTOS ANEXOS

b

@E O00 000K HEOOX IZIEIEIO

FIGURA CARACTERISTICA

®

Solicito la concesién de la patente,
NOMBRE EMILIQ FERRERO

FIRMA é&.’.@-—) é&-—-.—e____

C C 438019 de Usaquen TP 31929

FCC
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DOCUMENTOS ANEXOS

1 [{] Publicacion Internacional WO 2005/000968 A3
Descnpcion
Paginas 19 en el idioma onginal
Paginas 20 en espaiiol
Reivindicaciones Numero (s) 9
Figuras Numero (s)
2 [X Forma PCT/ISA/210. Informe de Busqueda Internacional
3 [XExtracto de publicacién

NO SE PRESENTARON MODIFICACIONES EN FASE INTERNACIONAL
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CONSULADO DE cOL MBIA,OC/) .

La suscrita COnsul de Colombia en La Haya, Holanda,
vistos Tos documentos presentados por los 1interesados,

CERTIFICA

Que el Sefior Frederik WiTlem Reinhard KRONENBERG, quien como
Notario Piblico de La Haya autentics la firma del signatario del
poder precedente, ejercia en la fecha las funciones 1ndicadas

y su firma corresponde a la registrada en este Consulado,

Que Ta Compafija SHELL INTERNATIONALE RESEARCH MAATSCHAPPIJ B.V.

es una Sociedad constituida de acuerdo con las leyes de Holanda,
cumple su objeto conforme a las mismas y se halla registrada en la
Camara de Comercio y de Fibricas de La Haya bajo el nimero 61179,

fue el Sefior OMNO AALBERS, signatario del presente poder, qu1en 2604 90
en su cardcter de Apoderado de la ci1tada Compafifa e
para ello, y cuya firma fue autenticada ante el No nlonBdblaco.

9€ AELSTICNES EXTE: “BS |
F.W.R.KRONENBERG, es su representante legal en este Pafs./ON :EGU.ICS GEL-PALES

HACE OCONGTAR !

Nq

e el £ 5ic
La Cnsul de Colombia en La Haya no asume responsab1lidad a]guha Z%
(=i }e—,
por el contenido del documento. Cuya fini~a o .3 ¢i Ualda

| Brosente dec
e esa fodh
Esta certificacibn se expide en La Haya, Holanda, ] Alosadres %

dias del mes de septiembre de milnovecientos noventa (?590‘.

/ !
Derechos US$.6.00
Seis dblares

y S22 4-..-u ~a !

PHESTC DE TRAsE?

Pucttoy SFCIAL Na _35”/40

=B AT GHOOT
INTERPRETE OFICIAL

OLUCION Mg 2195 AR L 17, Im

DEL MINISTERIO DE JUSTICIA.
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I, Frederik Willem Reinhard Kronenberg, a Notary Lawyer practising in
The Hague, the Netherlands, do hereby certify that the signature of the
authoriser in the attached document 1s that of Ommo AALBERS, a special
proxy of Shell Internationale Research Maatgschappij B V , a Netherlands
Company of Carel van Bylandtlaan 30, NL - 2596 HR The Hague, the
Netherlands

I also certify that the said Mr Aalbers is fully authorized to bind
Shell Internationale Research Maatschappi]j B V for purposes as
expressed In the attached document

The Hague, this ———————-25th day of June, 1990

legalisatie der handtek
e P F il ol
oor Ons President van de

e ‘sGravenhagp, da 2 6 JUNI 1990

\ y &)
Gezien voor tegalisatie van de handtekening '
ven de heer J 8 W Holtrop,

President van de Arr Rechtbank to ‘s-Gravenhage
s-Gravenhage, 2.} - §- 50

* der
De Minister van Justitie, wezien voor w '“‘W"
Namens de Minlster, vm dhr/mw R A &J“é

Hst hootd van de

Drraciie Algemene Zaken + Geavanhage, 2 7 JUHI 1990
R De Minigter van
wn_}ls"};%m Bulteniandse Zokan
- R / m
TARIG e ‘g'to {
i 5 SEXT0 (1) oz
grdm.%nﬂ:tmgﬂ'v: g:::
: QUE HE TENIDO A 4 .
L .‘"1"|-ln$"fﬁ'¢ (—: Lard
W5 2063““; g W
o
4 oyt 1 U1 w. A.P. Gelpre
Tk B i g
W N N L ORI
. L& MLNDFZ aRa jag - & é L{/Lfo
. T W TRR O (F) 2 26490
- ~ tﬁmh "3 LI ?E-?r-rw s ~,“.; 'lADucclnnl OFICIAL No.—

AlICIA GROOI
INTERPRETE OFICIAL —
RNESOLUCION Mo 2195, Aeﬂl:‘c:‘.
-1 .15 MIMEBTERIO oE JUuB
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CAVELIER = —

For patents, utllty desi trademarks, service
. ,bI:O'BOGADQS marks, wﬂcmﬁnl:’dm W ni
RDIPI BIRKY L gt bvn b T ) [T
CARRERA 4+ Nv 72-35 Para ppteqiﬁu, modelqg‘y,glb_ujgg i_n_cliu‘ur_u:l'g!osrq-lrﬂ:as
BOGOTA, 8 - COLOMBIA . do fébrica!'y de servicio, nombrés’? comercales” y
— ensefias, PR (o ghey o
REPRESENTATION AND . =~ . "
REPRESENTACION Y PODER POWER OF ATTORNEY

\.*

I (we), the unudersigned. / Yo (nosotros), abajo firmado(s)
SHEL), INTERNAT I ONALE RESEARCH MAATSCHAPP I J B.V,

of / donucihado(s) en 1he Hague, The Netherlands .

por el presente nombramos a GERMAN CAVELIER, in due com

phance with the terms of paragraph Ist of
AV e GONZALO PERDOMO, tpa 831, ERNESTG article 543 of the Commercial Code, do hiﬁbgh appomt
CA [pa L1519, y EMILIO FERRERO, ta GERMAN CAVELIER, tpa 832, GONZALO PERDGMO
51829, domiciliados en la Carrers 4 No 72-35, Bogoté, ipa. 831, ERNESTO CAVELIER, tpa 11510 and EMT
Colombia, en obedecimients a Io dispuesto en el pard- LIO TE {

FERRERO, tpa 31829 domiciled at Carrera 4*
grafo 1° del Articulo 543 del Céddigo de Comercio, el N? 7235, Bogots, cﬂnmbm" the first as princaipal and
pﬂmero como pl'ln(.‘.lp!l Yy los demﬂ.s como sl.lplentes, en the others as ﬂtemtel‘ m the order of themnr appoint-
fu orden, como nuestrog representantes en todos los

asuntos de propiedad mndustrial con facultad para recibir et s our rer Tatives for all ind al property
notificaciones y nombrar apoderados judiciales o ex-
trajudiciales El primer representante suplente reem- shall replace the principat

reemplazar al priero, o el tercero al segundc En taes second, In ,ur::l g::",_:l;h:hm“mthenm ﬂﬂ;‘,’::reh to replace the

sentative, or the
casos, el representante principal, o el prmero, o Begun- first or second alternates mn their turn, or both of them,
ienin 4o . O S represenianin maan il hrongt . aheir intention ot to act as representatives
declaracién autenticads por Notario Pablico en Colom ugh a declaration gr before a Notary Public in

bia, 0 por Notario u otro Funcionario Piblico, o Cénsul E: 1: nég:]i’n?&:’:f%r:n:ul;“;tbumllgf ggtl:srcfa‘::ﬂ;; ?.?l:gzl
pedimento, con el certifios do respectivo S alguno de ment, the appropriate certificate shall suffice I any

ﬁiﬁhﬂgﬂ’: fgm :e;?;’:“ﬂ‘e?e' e}:‘:'g;uf;:idtf_ wing alternate shall take his place When the absence or

t of 3 i
mento del representante principal, o de su primerc o impediment of the p rutcipal representative, or o the

first or second alternate m therr turn ceases, the repre-
segundo suplente, en su ceso, podran ejercer la repre- sentation can be taken agamn in their sequence, by
sentacion, en su orden, uno u otros segun el cago, asu-

muéndola por el solo hecho de ejercerla, cesando en on case, and the mere fact or 1ts exercise Will suffice
ese momento el ejercicio de la representacién por ‘el The exercise of the representation by the first, second
prumero, segundo o tercer suplente en su caso or third alternates in their turn shall end at such time

I tion, £ At
los abogados armba nombrados, para obtener 1a pro- tll:ea;lt‘:!:v:.n hidd d‘:"‘” ta P"‘:f;'u; :: m;; ::;rog‘_f
teccién dete:cl (nﬁﬁz) pmp‘e“‘}ec‘;‘f“’*’t;“ y(ﬁ'::? tam the protection of my (our) industrial property and
la compe 18 , & cUuyo e autorizo +
a los dichos apodmdo;a 1;.:'- que me(nos) representen agamnst the unfair competition, for which purpose I
ante cuslesquiera entidades o PErsonas, ejerzan o no
Jurisdicclén, especlalmente ante les del orden admunis- t(hu:&t b;f"mi any authorities or persons, with or wn

trativo, contencioso-administrativo ¥ Judicial, en todo Io mimstrative ﬂ:g‘;nﬁﬁeu‘j@.l{d u;:fﬁuzl' in .na h::;’ﬂ::;
concerniente a los siguentes asuntos a) Obtencidn de concermng the following a) Obtannent of patents,
patentes de invencién, modelos y dibugos Industriales, models and designs, the registration of trademarks,
el dr:gtstro de mllrc;s pge t?ﬁ",;oﬁﬁm' de‘:’:l:‘:'; collective, defensive and service marks, the depomt of
znu . ﬁg?r::;m:ﬁ:m%n,mtrupuo camblocondemn!omc bre o commercial names and !na'ignla, its renewnl, assignment

domicilio, cancelaclén voluntaria, y el registro de In- change of name or domiicile, voluntary cancellatian,

and the registration of licenses of use of the above
ot i e ) [ s do | 1, g of oo o Tt
cemén de Licencias y en general los quicios civiles, pe infringement, granting of Licenses, and in general the

nales, admimstrativos o contencioso-admimstrativos civil, l!:enil. and admln;li!traﬂve suitsd relating to tho-
relacionados con estos derechos, acciones Y Jwicios que sé rights, actions and u1ts msht_l_{q b{ me (us or,,
promovamos o se nos promuevan Y para que en todos agamst me (us) And 1:t.l'lali: mall=the* ahp E% ] _""“‘!"ww;?
los asuntos arriba determinados, puedan sustitufr este x” t’“b'“t"l'te th.: ower Fdfy %0 HERE LA
mandato, transigir, desmistir, cancelar, recihir, renunciar re‘" QeSEEeVQsﬁth gn,rendo! cdorms

¥ ratificar los actos hechos por agentes oficiosos pre

Ea'_f.?f#‘nﬁ" P

ﬁ%i 21DIC 2005 ‘4"

Given and signed this / Dado ¥ firmado hoy

2»th day of June, 1990
The Hague, the Netherlands

mﬁiﬁﬂ e ot e I | .g‘
?!% -ﬁﬁ;ﬁ??‘; ,":\.- : ‘k *
Lp m.ﬁ‘ ve T
N,'l.-\ i ﬁ-h‘-fv * Fﬁ-‘.

in/ en =  PABLU "}:-r‘“:': =3
i i SHELL INTERNATIONALE® RESEARCH) MAATSCH MBIV vttt Cayr M o
., . T - LA L J oa
. i ]

= = SIgnATUre — 1 1~ s - - e
Onno AALBERS (special proxy)

Al GROOS
INTCRPRETE OF ciaL
REDOLBCIV ¢ 11y 197 Ar RIL 17, 198
& JBEL MiNIS i oo DO JUBTICIA,




LEGALIZACION

r

El Sefior Cénsul de Colombiardebeiexpedir un certifs
Sado consular sobre (1), Je existencia legal de la com-
pafifa’que otorga’el padér, (2), it ésta ejerce su objeto
‘social,'y (83) ‘que 1as peFsonas que otorgan el poder estén
autorizadas para darlo A este efecto les solicitamos que
muestren al Sefior Cénsul las pruebas que” acreditan
esos hechos (1), (2) y (3)

»

—

LEGALIZATION .

The Colombian Consul must 1ssue a cosular cerlificate,
on (1) the legal existence of the company which grants
the Power of-Attorney, (2) that it 18, in actual exercise
of its company purposes, and (3) that the persons whn
execute the Power of Attorney are authorized to do so
To this effect, pleasé show the Consul the evidence to
prove the above facts (1), (2) and (3)

TRABLCCION OFIC 1AL Ne 36 'JZQU

ST L R Wty
ﬁcnnl O MIIVARYO SEXTQ () CEL CIRCHLG:S
B 08 ‘QIGCTh, HARD COMETAR QUE LA

i

g

ALY 14 GAOOY
INTERPKE TE OFIGIAL

FOTOCOMA COINCIDG GOHILORIRINM—t REBOLUTION 4o 2987 AxRIL 17, 18988

QUE HE TRMIDO & LA VITA
R ke
-t'ﬂ’ # rarrs €% o &mmj},ig‘;
r

}

. * g
! s 05 —
- . EE ] Ly o JgNE L o r'Astl "

D MINIBTERID DE JUSTICIA.

NOTA PARA EL SEROR CONSUL DE COLOMBIA Segun los articulos 85del C de P C y840del C
de Co, si el poderdante es una socledad, el Sefior Cénsul debe certificar que tuvo a la vista las prue-
bas de su existencia, que ejerce.su_objeto_soclal-i que. quien_conflere..el-poder es su representante



TRADUCCION OFICIAL No 364/90 de un documento escrito en
Inglés, el cual para su .dentificacién se sella con el se-
1llo del traductor lo mismo quﬁ la presente ——————mmmmo
Autenticaciones que se hallan a continuacién de un documen-
to de Representacién y Poder, escraito en Inglés y en Espa-
fiol, otorgado por la sociedad SHELL INTERNATIONALE RESEARCH
MAATSCHAPPIJ B.V a los doctores GERMAN CAVELIER, GONZALQ
PERDOMO, ERNESTO CAVELIER y EMILIC FERRERO.
Dado y firmado el dia 25 de junio de 1990, en La Haya, Paises
Bajos.

SHELL INTERNATIONALE RESEARCH MAATSCHAPPIJ B V.

(firmado) (firma 1legible)

Onno AALBERS (Apoderado Especial)
Legalizacién en Inglés que dice

Yo, Frederik Willem Reinhard Kronenberg, Notario en
ejercicio en La Haya, Paises Bajos, por medio del presente cer-
tifico que la firma de la persona que autoriza el documento ad-
juntoc es la de Onno AALBERS, apoderado especial de SHELL INTER-
NATIONALE RESEARCH MAATSCHAPPIJ B V , compafifa holandesa, do-
miciliada en Carel van Bylandtlaan 30, NL - 2596 HR La Haya,

Paises Bajos. . .
- -

Tambi1én certifico que dicho Sr. Aalbers estd’ plenamente

autorizado para obligar a Shell Internatlo JerRepedarchaaats-
‘it.sf. PR

chappij B.V. para los objetos expresados on eiﬂ&m"ﬂﬂﬁnﬁ ”@ﬁmunto
"}ﬁ E‘“W""" "ﬁlh‘lur;- Jg
A

21 DIt 2005 |

e
'\. = LH"!;'H- _”"“Jl 4

= |, i@gﬁ.@?ﬂ - Q-' 'ﬁ"i'

FIBLO VENDZE B, 2 iag *
Hay un sello que dice SR TF.W.R. KRONENR|RG-- NOTARIO DE L

-

La Haya, 25 de junio de 1890 ﬁ

-

(firmade) (firma ilegible)

[ P

1

HAYA

Hay un sello que dice

Visto para legalizacidn de la farma del Sr F W R Kro

nenberg, Notario, por nuestro Presidente de Arrondissements-

w/%

TRALGLHCCICN Wi 1Ak -+ _
Ats TV 000 2
MITE, P T8 GHiCtAL
RESOLELIS Y M2 2108 AxT o 17, 186D
DEL MMNISIES J 38 JUS1I1GlA
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Rechtbank, en La Haya“el 26 de junlo de 1990

‘u lUA P-‘
% A ™ ol 1(1 - r 0'3
(firmado) (firmi i1legible) ”'h‘
Hay un sello que dice PRESIDENTE ARRONDISSEMENTS RECHTBANK -
LA HAYA (i a b -"

\",@ Aun“’(.'l' ﬁ
Hay un sello que dice Vaisto para 1ega11zac16ngdex&aff1rma del

sefior J.5 W. Holtrop, Presidente del Arr Rechtbank de La
Haya, La Haya, 27-6-90 - Ministerio de Justicia - Nombre del
Ministro, Jefe Direccidn de Negocios Generales.
(firmado) (firma 1legible)
Adherida estampilla por valor de F1 2 50, debidamente anuladada
con un sello del MINISTERIO DE JUSTICIA.
Hay un sello que dice Visto para legalizacién de la firma
del Sr R A van Mezel - lLa Haya, 27 de junio de 1990

Ministerio de Relaciones Eg;qnugrggngﬁgﬁﬁmaw
19¢uULO,

Sra. A P Gelgke

Adherida estampilla por valor de #%

Reinhard KRONENBERG, asf como de la exlstencia legal de la so-

ci1edad SHELL INTERNAT[ONALE RESEARCH MAATSCHAPPIJ B V , vy de

A0,

firma del sefior Onno AALBERS, su Apoderado, hasta por el MinY
'b\ b
terio de Relaciones E¢teriores de la Rdpiblica de JColorgIEla ,g

) Jm

bajo el Nimero 2604307 de fecha 12 de dbptiembre dqglgﬂ@

I'“’q

I_I

HIGIRLER A FEBETVE

firmado por el sefior José Angel Aldana \Jefe Negoclos Genera s.

Pagado el Impuesto de Timbre, por la suha de Seais Délares

(US$6 ,00).

ES TRADUCCION FIEL Y COMPLETA del documento en referencia
Bogotd, Septiembre 14 de 1990

AG/o a,@:a'a % m 0
(RADUCGION oriciaL e 2087/ TY,

AUIGIA GROQT
INTEARPI®ETE OFICIAL
REDBCGLUCION Ha 2193, ARl 17, 1968
DEL MINISTERIO DE JUBTIClIA.



CCMO NOTARIA SEXTA DE BOGOYA HAGO CONS-
TAR QUE LA FiAMA Q UTOHIZA DOCU

MENTO Y QUE Dice £ \iiG. (Avo0X
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ASPHALT-EPCXY RESIN COMPOSITIONS

The present invention relates to asphalt-epoxy resin
compositions for pavemeat purposes which have excellent
flow-resistance when the temperature is high, and which
have excellent low temperature cracking resistance and
aggregate-scattering resistance

Asphalt is used in a wide range of applications such
as road pavements and waterproofing.

In general, the asphalt whach is used as a road
pavement softens under hot summer weather conditions and
flows easily, and 1t becomes hard under winter weather
conditions and its elasticity 1s reduced

Furthermore, in recent years the amount of traffic
on trunk roads has increased and the load on the pavement
1tself due to traffic has increased

Hence, improvemen:s in respect of the resistance to
flow at high temperatures, the cracking resistance at low
temperatures and the resistance to the scattering of
aggregate are desirable

Furthermore, the asphalt compositaons which are used
for water-draining pavements which have the function of
ensuring driving safety in the rain and reducing traffic
noise have a large void factor and so greater flow
resistance, cracking resistance and aggregate scattering
resistance are also required.

The use of water-draining pavements haa increased
year on year centring on high specification trunk road
pavements. Modified asphalts wherein additives such as
thermoplastic elastomers and petrocleum resins are

compounded in the asphalt have been suggested as
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materials for use in pavements which have higher
durabality and a better water-draining function
However, there are probiems with pavement damage due to
wheel-rut formation and the tyre-twlsting actions which
are produced by traffic loading and hot weather
conditions and with a raduction in the performance of
water-draining pavement caused by low temperature
cracking which arises under cold weather conditions and
aggregate scattering due to the use of tyre chains for
example

Methods in which asphalt and epoxy resins are used
conjointly have been proposed for resolving the
abovementioned problema.

For example, in Japanese Unexamined Patent
Application Laid Open H2-302425 there 1s disclosed an
asphalt-epoxy resin composition for pavement purposes
which contains poly-epoxy compound, modified polyamine
compound and asphalt.

In Japanese Unexamined Patent Application Laid Open
H7-268221 there is described an asphalt-epoxy resin
composition comprising petroleum asphalt, epoxy resin
which 1s liquid at normal temperature and olefin-maleic
acld anhydride adduct, and it 1s disclosed that this is
an asphalt-epoxy resin composition which has excellent
durability and aggregate-holding pover

In Japanese Unexamined Patent Application Lald Open
H9-124900 there is disclosed an asphalt composition for
pavement purposes in which epoxy resin and hardener are
compounded in straight asphalt or an asphalt which
contains rubber-thermoplastic elastomer, and the hardener
15 a saturated or unsaturated aliphatic monoamine which
has from 14 to 20 carbon atoms, and it 1s disclosed that
this composition can provide water-draining pavement
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where the pavement itself has a high vold factor, and
that 1t has excellent performance in terms of laying and
durabilaty in that, for example, the strength of the
pavement 1tself after laying the road is high and there
15 little wheel-rut formation

In Japanese Unexanined Patent Application DLaid Open
H10-182982 there 1s disclosed an asphalt-epoxy resan
composition which contains asphalt, epoxy resin, epoxy-
hardener and maleinated thermoplastlc elastomer and/ox
thermoplastic resin, and it 13 disclosed that this as an
asphalt-epoxy resin composition which has excellent flow
resistance, wear resistance, load resistance, layang
properties and low temoerature cracking resistance

Furthermore, in Japanese Unexamined Patent
Application Laid Open 2003-64156 there 1s disclosed an
asphalt-epoxy resin composition for pavement purposes
comprising asphalt, epoxy resin and hardener in which
said epoxy resin is a rubber-containing liquid epoxy
resin and said hardener comprises aliphatic primary amine
and poly-functional phenol resin, and it is disclosed
that 1t has excellent flow resistance, wear resistance
and laying properties

However, the strength characteristics are poor
immediately after the pavement has been established when
the reaction between the epoxy resin and the epoxy
hardener has not proceeded sufficiently and there 1s a
problem with the formation of wheel ruts

Furthermore, the asphalt-epoxy resin compositions
can provide mixtures which have excellent durabality at
high temperature when compared with the high viscosity
modified asphalts to which thermoplastic modifying
materials have been added, but there is a problem in that
they lack elasticaity at low temperature
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Thus, it 1s highly desirable to develop asphalts for
pavement purposes and in particular asphalt-epoxy resin
compositions with which there 1s an improvement in
respect of wheel~-rut formation resistance as a result of
the strength characteristics immediately after the
pavement has been established being improved, and of
which the flow resistance at high temperature, the
cracking resistance at low temperature and the aggregate
scattering resistance of the asphalt mixture are
improved

In one embodiment of the present invention, there is
provaded an asphalt-epoxy resin composition which
contains in the indicated proportions {A) from 75 to 93
wt% asphalt, (B) from 1 to 5 wt% epoxy resin and (C) from
6 to 20 wt% malelc acld modified thermoplastic polymer
wherein the total amount of {A) + (B) + (C) as 100 wthd
and wherein the aforementioned epoxy resin (B) as a
ternary copolymer comprising (1) lower a-olefain, (11)
lower alkyl acrylate or methacrylate and (a11) glycidyl
acrylate or glycadyl methacrylate, and the molecules have
terminal glycidyl groups

In a further embodiment of the present invention,
the epoxy resan (B) in the asphalt-epoxy resin
composition, 1s a ternary copolymer comprising (1)
ethylene, (1i) n-butyl acrylate or methacrylate and (i1i)
glycadyl acrylate or glycidyl methacrylate, and the
molecules have terminal glycidyl groups

In another embodiment of the present invention, the
epoxy resin (B} in the asphalt-epoxy resin composition is
a ternary copolymer comprising (1) from 30 to 90 wth
ethylene, (ii) from 10 to 70 wt% n-butyl acrylate or
methacrylate and (i1ii) from 0 5 to 30 wt% glycidyl
acrylate or glycidyl methacrylate wherean the total

A
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amount of (1) + (ii} + (ii1) 1s 100 wti, and the
molecules have terminal glycidyl groups

In a still further embodiment of the present
invention, the maleic acid modified thermoplastic polymer
(C) in the asphalt-epoxy resin composition comprises (iv)
a polymer of melting point from 80 to 105°C where an
ethylene-ethyl acrylate copolymer has been modified with
maleic acid and the proportion of said polymer with
respect to the asphalt-epoxy resin composition is from
01 to 18 wtk, and (v) a malelc acid modified styrene-
ethylene-butylene-styrene block copolymer (SEBS) and the
proportion of said polymer with respect to the asphalt-
epoxy resin composition 15 from 2 to 6 wtd, and wherein
the total amount of (iv} + (v) 13 from 6 to 20 wth

As hereinbefore described, whilst conventional
asphalt-epoxy resin compositions can provide mixtures
which have excellent flow-resistance at high temperatures
when compared with the high viscosity modified asphalts
to which thermoplastic modifying materials have been
added, problems with the aggregate scattering resiatance
and cracking resistance at low temperatures have been
indicated

In the present invention, it has surprisingly been
discovered that the flow resistance at high temperature,
the cracking resistance at low temperature and the
aggregate scattering resistance can be improved by
causing the epoxy groups of an epoxy resin which has
excellent flexibllity at low temperature to react with
the carboxyl groups of a thermoplastic elastomer which
has been maleic acid modified, thereby improving the
aggregate scattering resistance and the cracking

resistance at low temperztura.
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Furthermore, whilst the conventional asphalt-epoxy
resin compositions can provide pavements which have
excellent strength characteristlcs when the reaction
between the epoxy resin and the epoxy hardener has been
more or less completed i1when it is completely hardened),
the strength characteristics are poor immediately after
the pavement has been established in the initial stages
of the reaction between the epoxy resin and the epoxy
hardener and the formation of wheel ruts has been
1ndicated as a problem area

In the present invention, it will be appreciated
that “pavement” encompasses road pavements for vehlcles

The maleic acid modified thermoplastic polymers {C)
used in the present invention have a high melting point
and an elastic nature and they also have excellent
reactivaity with epoxy resins and so 1t 1s possible to
improve the flow resistance (the wheel-rut formation
resistance) immedlately after the pavement has been
established in the initial stages of the reaction between
the epoxy resin and the epoxy hardener.

The epoxy resins (B) used in the compositions of the
present invention are ternary copolymers comprising (1)
lower a-olefin, (ii1) lower alkyl acrylate or methacrylate
and (1ii1) glycadyl acrylate or glycidyl methacrylate, and
the molecules have terminal glycidyl groups The lower
a-olefin (1) is preferably ethylene, propylene or
butylene and ethylene 1s especially desirable since it
provides excellent irpact resistance at low temperature.
The lower alkyl group of the lower alkyl acrylate or
methacrylate (1i) is preferably a methyl, ethyl, propyl
or butyl group, and the butyl group is particularly
preferred since it is able to impart flexibility in
particular to the structure of the asphalt product.

\b
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The epoxy resan (B) used in the compositions of the
present invention is preferably a ternary copolymer
comprisang (i) from 30 to 90 wtk ethylene, (iil) from 10
to 70 wt% n-butyl acrylate or methacrylate, and (i11)
from 0 5 to 30 wt% glycldyl acrylate or glycidyl
methacrylate, wherein the total amount of ({1) + (ii) +
(ii1) 18 100 wt%, and the molecules have terminal
glycidyl groups

If the ethylene ccantent ls less than 30 wt% then the
impact resistance at low temperatures may be reduced, and
if 1t exceeds 90 wt% then mixang with the asphalt may
become difficult If the n-butyl acrylate or
methacrylate content i3 less than 10 wti® then the water
resistance of the asphalt structure may be reduced, and
if 1t exceeds 70 wt% then the ampact resistance may be
reduced Furthermore, reaction is less likely if the
glycidyl acrylate or glycidyl methacrylate content is
less than 0 5 wt% and the strength of the asphalt
structure may be reduced, and i1f it exceeds 30 wt% then
the rise in viscosity due to reaction is accelerated and
i1t may not be possible to ensure an adequate usable time
after producing the combined material before laying the
pavement

The proportion in whaich the epoxy resin (B) is
compounded in the asphalt-epoxy resin composition of the
present invention 1s preferably in the range of 1 to 5
wt%, based on the total weight of the composition If
the amount of epoxy resin {B} compounded therein exceeds
5 wt then the rise .n viscosity due to reaction is
accelerated, the usable time after producing the combined
material before laying the pavement cannot be ensured and

the on-site operability may be poor

\GY
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Conversely, 1f the proportion of epoxy resan
compounded is less than 1 wtd¥ then reaction is less
likely to occur and the strength characteristics of the
asphalt-epoxy resin comdosition may be reduced

The preferred proparties of the epoxy resin include
an MFR {(melt flow rate) as indicated in JIS K 7210 of
from 8 to 15 g/10 minutes (200°C, 49 N), and a glass
transition point indicated using the dynamic
viscoelasticity method of not more than -45°C

If the MFR 1s less than 8 g/i0 minutes then the on-
site operability 1s poor, and conversely if it exceeds
15 g/10 minutes then the strength performance i1s reduced
If the glass transitior point by the dynamic
viscoelasticity method 13 above -45°C then the bending
strain in a bending test as disclosed on page 526 of the
Pavement Test Methods Handbook (Nippon Dorckyckai, 1988)
as a measure of low temperature cracking resistance 1s
reduced and the cracking resistance 1s poor

In the present invention, the proportion in which
the maleic acid modified thermoplastic polymer ({C) is
compounded is such that: from 6 to 20 wt% is included in
the asphalt-epoxy resin composition of the present
anvention

If the amount of maleic acid modified thermoplastic
polymer (C) compounded may be less than 6 wt¥ then the
hardening reaction i1s insufficient and the strength
performance of the asphalt-epoxy resin composition may be
inadequate Furthermore, if the amount of maleic acid
modified thermoplastic polymer (C) exceeds 20 wt% then
the viscosity of the asphalt-epoxy resin composition
i1tself rises, and the operability may become poor, the

rise in viscosity due to reaction of the epoxy groups is
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accelerated and the usable time before laying cannot be
adequately ensured

Maleinated polyolefins, such as maleinated
polyethylene and maleirated polypropylene, maleinated
ethylene-vinyl acetate copolymers, petroleum resins
produced from malelc acid modified petroleum fractions,
maleic acid modified ethylene-ethyl acrylate copolymers,
and maleic acid styrene-ethylene-butylene-styrene block
copolymers {SEBS), for example, can be cited as maleic
acld modified thermoplastic polymers of this invention.

These malelc acid modified thermoplastic polymers
(C) are effective as tie hardening agents for the epoxy
compounds of the preseat invention However, 1n some
instances, maleinated polyethylene, maleinated
polypropylene, maleinated ethylene-vinyl acetate
copolymer and the petroleum resins produced from maleic
aclid modified petroleum fractions may not have desirable
thermal stability at high temperature, and the petroleum
resins produced from maleic acid modified petroleum
fractions may also be low 1n terms of impact resistance
at low temperatures Moreover, the mixing properties of
malelnated polyethylene with asphalt may also be
difficult

The maleic acid nodified thermoplastic polymers (C)
of the present invent.on are most desirably such that the
maleic acid modified “hermoplastic polymer comprises {(iv)
a polymer of melting point from 80 to 105°C where an
ethylene-ethyl acrylate copolymer has been modified with
malerc acid and the proportion of sald polymer with
respect to the asphalt-epoxy resin composition is from
0 1 to 18 wt%, and {v) a maleic acid modified styrene-
ethylene-butylene-styrene block copolymer (SEBS) and the
proportion of said polymer with respect to the asphalt-
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epoxy resin composition is from 2 to € wt%, and wherein
the total amount of (ivi + (v) 1s from 6 to 20 wt%

If the melting point of the maleic acid modified
ethylene-ethyl acrylate copolymer (iv) in this maleic
acid modified thermoplastic polymer 1s less than 80°C
then void collapse and wheel rutting may be liable to

occur Conversely, 1f the melting point exceeds 105°C
then separation may occur on storing the asphalt
composition which contzins asphalt and the malelc acid
modified ethylene-ethyl acrylate copolymer and, not only
may 1t be difficult torensure the strength of the
pavement itself, but transportation and on-site
operability may also become difficult If there 13 less
than 0 1 wtd of maleic acid modified ethylene-ethyl
acrylate copolymer then the strength performance of the
asphalt-epoxy resin composition may decline Conversely,
if it exceeds 18 wt4 then the viscosity 13 increased and
this may make the on-site operability poor

Moreover, when a maleic acid modified styrene-
ethylene-butylene-styrene block copolymer (SEBS} is
ancluded in the malei¢ acid modified thermoplastic
polymer, the proportion of maleic acid modified SEBS in
the asphalt-epoxy resin composition is most desirably
from 2 to 6 wt¥ If the maleic acid modified SEBS
content exceeds 6 wt% then the rise in viscosity due to
reaction may be accelerated, the usable time from
producing the combined material to on-site laying cannot
be ensured and the on-site operability may become poor
Conversely, i1f it is less than 2 wt¥ then reaction may
become difficult and there may be a decline in the
strength performance of the asphalt-epoxy resin
composation In terms of the properties of the maleic
acid modified SEBS, the MFR indicated in JIS K 7210 is
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preferably from 3 to 6 g/10 minutes, and the acid value
is preferably from 5 to 15 mg CH3ONa/g Moreover, the

styrene in the styrene/ethylene-butylene ratio is
preferably from 25 to 35 wt% If the MFR 1s leas than 3
g/10 minutes then the on-site operabilaty may become poor
as a result of the rise in wvaiscosity, and 1f it exceeds 6
g/10 minutes then thera may be a decline in the strength
performance of the aspnalt-epoxy resin mixture If the
acid value of the maleic acid modified SEBS is less than
5 mg CH30Na/g then the reactivity may be low and the

final strength of the epoxy resin mixture may be reduced

Conversely, 1f i1t exceeds 15 mg CH30Na/g then the

reactivity may be higl, the rise in viscosity i1s
accelerated and it may become difficult to engure the
usable time, and the on-site operability may become poor

No particular limitation 1s imposed upon the asphalt
{(R) used in the present invention provided that i1t 1s an
asphalt which can be used for pavement purposes The
agphalts indicated in Table 1 of JIS K 2207 and the sema-
blown asphalts of Table 3.3 4 on page 51 of the Japanese
Road Assoclaticn Inc revised publication "Outline of
Asphalt Pavements" dated 13 January 1997 may be
conveniently used Furthermore, the de—gravelled
asphalts indicated under the propane de-gravelling method
on page 308 and the extracts shown under the furfural
method on page 304 of the Petroleum Society publication
"New Petroleum Dictionary®™ (1982) may also be
conveniently used

The asphalt (A} is present in the asphalt-epoxy
resin composition of the present inventlion in an amount
in the range of from 75 to 93 wt%, based on the total
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amount of asphalt {A), epoxy resin (B) and maleic acid
modified thermoplastic polymer {C)

In one embodiment of the present invention, the
asphalt (A) used may convenliently include oll-extended
asphalt. For example, asphalt extended with petroleum-
based solvent extracted o1l may be used The amount of
asphalt relative to oil in the oil-extended asphalt may
be conveniently in the range of 20 to 90 wt%, with
respect to the total amount of asphalt and oil.

The posaability of liquid leakage has arisen an
those casea in the past where the epoxy resins which have
been used have been liquids However, the aforementioned
epoxy resins used in the present invention are pellet-
like sollds at normal temperature and so they can be
bagged up in the amounts required for making a combined
material and introduced and admixed when producing the
combined material Consequently handling is easy at the
production site and safety 1s also improved

The present invention provides asphalt-epoxy resin
composaitions with which the wheel rutting resastance is
amproved by increasing the strength characteristica
immediately after establishing the road pavement and with
which the flow resistance at high temperature, the
cracking resistance at low temperature and the aggregate
scattering resistance of the asphalt mixture are
improved

The present invention further provides for the use
of the asphalt-epoxy resin compositions as hereinbefore
described for pavement appllications

The present invention 13 described below with
reference to the following Examples, which are not
intended to limit the scope of the present invention in
any way
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EXAMPLES

The properties of the individual components used in
the Examples and Comparative Examples below were as
follows
Solvent De-gravelled Asphalt

An asphalt of needle insertion 8, softening point
66 5°C, density at 15°C of 1028 kg/m3 and ignition point
352°C
Petroleum Based Solveat Extracted 01l

A material of viscoslty at 100°C of 0 07 Pa s,
aromatic fraction 33 wt%, naphthene fraction 26 wt§,
paraffin fraction 41% and ignition point 254°C
Epoxy Resin (1)

An ethylene-acrylic acid ester-glycidyl acrylate-

based ternary copolymer, of which the properties are
density 940 kg/m3, melting point 74°C, glass transition

point -55°C, tensile strength 5 MPa, elongation at
breaking point 90% (JIS K 6723} and hardness (Shore A)
73.

Epoxy Resin (11)
A bisphenol A type epoxy resin, of which the

properties are viscosaty (25°C) 13 5 Pa s, epoxy
equivalent 200, specific gravity (25°C) 1 17 and
molecular weight 380.

Thermoplastic Polymers

(1) An ethylene-ethyl acrylate-maleic anhydride
copolymer, of which the properties are density 930

kg/m3, melting point 100°C, tensile failure strength
686 N/cm?, elongation at break 500% (JIS K 6€730),
flex rigidity 490 N/cm? (ASTM D 747)
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(11) A maleic acid moditied styrene-ethylene-butylene~

styrene block copolymer (SEBS), of whach the
properties are specific gravity 0 92, hardness
(Shore A) 84 (JIS K 6253}, 300% tenslle stress 4 4
MPa, tensile strength 22 MPa, elongation 600% (JIS K
6251) and acld equivalent 10 mg CH3ONa/g

Method of Mixing and Sample Production

(1)

(2)

(3)

The maleinated thermoplastic polymer or
thermoplastic polymer was added to an ojl-extended
asphalt containing solvent de-gravelled asphalt and
petroleum-based solvent extracted oil which were
being maintained at a temperature of 180°C and mixed
for 2 hours at a mixing temperature of 180°C and at
a mixing stirrer rate of 3000 rpm using a homomixer

This mixed liquid was taken as liquad A

Liquid A which was being maintained at 170°C and
epoxy resin were mixed for 5 minutes at a mixing
temperature of 170°C at a mixing stirrer rate of
3000 rpm using a homomixer to prepare an asphalt-
epoxy resin composition.

This asphalt-epoxy resin compcsition was then mixed
immediately with the aggregate shown in Table 1
which was being maintalned at 175°C to prepare in
accordance with the asphalt maxture formulation
shown in Table 1.

After mixing, the asphalt mixture was introduced
anto a Marshall stabllity test sample moulding frame
and a wheel tracking test sample moulding frame as
described on pages 506 and 539 of the "Pavement Test
Methods Manual”, published by the Nippon Doro Kyokai
{(Co.)} (1988), and the sample frames were each

1ntroduced into an oven which was being maintained
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at a temperature of 170°C and matured for

90 minutes After being matured for 90 minutes the
samples were both removed from the oven and the
Marshall stability sample was adjusted to a sample
temperature of 155°C and tamped flfty times using a
Marshall hammer

The wheel tracking sample was adjusted to a sample
temperature of 155°C and rolled Samples were then
used as initial strength samples The initial
strength samples were then removed from the Marshall
sample moulding frame and the wheel tracking sample

moulding frame and matured for 24 hours in an oven

at 160°C to provide final strength samples

The wheel tracking test described on page 539 of the
npavement Test Methods Manual"”, published by the Nappon
Doro Kyokal (Co ) (1988) was then carried out as a method
for evaluating the flow resistance of the initial
strength sample of each of the asphalt-epoxy resin
compositions shown in Tables 1 and 2 for Examples 1 to ©
and Comparative Examples 1 to 9. Furthermore, the
bending strain measurements of the bending test described
on page 562 of the "Eavement Test Methods Manual",
published by the Nippon Doro Kyokal (Co ) (1388), as a
means of evaluating the low temperature cracking
resistance, and Cantabro tests as described on page 7 of
the "Pavement Test Methods Manual Supplement" published
by the Nippon Doro Kyokai (Co } {1997) as a means of
evaluating the aggregate scattering resistance were
carried ocut with the final strength samples of each

asphalt-epoxy resain composition. The test temperature in

tha Cantabro test was 0°C Moreover, a separation test
as described on page 29 of "Reports Concerning the
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Viscosity of Asphalt (Report 5) Eight-time Verification
Test (published by the Sekiyu Gakkai, 1998) was carried
out 1n terms of the storage stability as an evaluation of
the storage stability when tank storage is belng carried
out Moreover, when a sudden rise in viscosity occurs as
a result of the reaction of the asphalt-epoxy resin
composition after producing the combined material and
before laying on site, the operability becomes poor and
so the reaction times and viscosities were measured

The optimum viscosity range for an asphalt-epoxy
resin composition 1s preferably set to from 2 to 3 Pa s
in consideration of operabilaty If it 1s less than 2
Pa s then dropping of the asphalt (the asphalt in the
upper part flows into the lower part) occurs and a
uniform mixture cannot be obtained, and 1f it exceeds 3
Pa s then the mixture becomes too hard when establishing
the pavement and it 1= difficult to form a smooth
pavement surface Hernce, it was adjudged that the
operability on site 1s good if the viscosaty after 120
minutes 1s less than 1 Pa s Consequently, the time from
first mixing until the viscosity reaches 3 Pa s was taken
to be usable time The measurements were made using a
Brookfield Co rotary viscometer (Spindle No SC4-27,
measurement speed 20 rpm, measurement temperature 170°C)

The measured results are shown in Tables 1 and 2.

Table 1
Amounts of Aggregate_ﬁ
and Asphalt-Epoxy
Resan Compounded
No 6 C~ushed Stone B2 wt%
Aggregate téggrse Sand 13 wth
Stone Dust 5 wth
Asphalt-Epoxy Resin Composition 5 wt% (vs aggregate)
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Table 2
Composition Example 1 | Example 2 | Example 3 |
Solvent de- 26 0 55 0 510
Liquad | gravelled asphalt
A (wth)
 Patroleum-based 51 0 32 0 34 0
golvent extracted
orl (wth)
Thermoplastic 18 0 80 80
polymer (1) {wth)
Thermoplastic 20 4 0 4.0
polymer (11) (wth)
Epoxy realn (1) {(wth) 30 10 3.0
oxy resin (i1i) {wt§) -
Dynamic stabal:ity™ 21,000 7,000 5,000
{times /mm)
Bending strain™ (x 107 4 15 4 50 5 25
Cantabro loss factor™ (&) 12 0 18 0 12 5
Storage stability No No No
{separation or no separation | separation | separation
separation)
Usable time (minutes) \ [+ ] (0]

*] indicates with the initial strength sample, *2
indicates with the final strength sample

Uaable Time © More than 120 minutes, X- Less than 120
minutes
Table 3
Conposition Example 4 | Example 5 | Example 6
Solvent de- 47 0 64 0 36 0
Liquid | gravelled asphalt
A (Wt}
Petroleum-based 36 0 27 ¢ 45 ¢
solvent extractad
oll {wt%)
Thermoplastic g8 0 4.0 10 0
polymer (1) {wth)
Thermoplastic 40 2,0 60
polvmer (li) (wthk)
| Epoxy resin {1} {wth) 5 0 30 30
_Epoxy resin (1i) {wtd) - - -
Dynamic stabaility™ 10,500 5,725 21,000
{times/rm)
Bending strain™ (x 10%) 6 00 4 50 5 25
Cantabro loss factor™ (&) 10 2 21 0 12 ©
Storage stabllity No No No
{separation or no separation | separation | separation
separation)
Usable time (minutes) O [e] (o]
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*]1 indicates with the initial strength sample, *2
indicates with the final strength sample

Usable Tiame Q More than 120 minutes,

X Less than 120

minutes
Table 4
Composition Comp Ex 1 |Comp Ex 2 |Comp Ex 3
Solvent de- 570 47 0 76 0
Liqui |gravelled asphalt
dAa (wth)
Petroleum-based 310 36 0 21 0
solvent extracted
oil {wtd)
Thermoplastic 80 80 -
polymer (1) (wi%)
Thermoplastic 40 4 0 -
polymar {11} (wth)
| Epoxy resin (1) {wi$) - - 30
Epoxy resin (i11) {wid) - 50 -
Dynamic stability™ 6,300 9,000 1,050
{times/mm)
Bending strain™ {x 107%) 375 3 00 2 15
Cantabro loss factor * (%) 25 6 36 2 37 3
Storage stability ¥No No No
(separation or no separation | separation | separation
separation}
Usable time {m:nutes} [o] O Q

*] indicates with the initial strength sample, *2
indicates with the final strength sample

Usable Tame O More than 120 mainutes,

X Less than 120

minutes
Tabla 5
' Composition Comp Ex 4 |Comp Ex 5 |[Comp Bx 6
Solvent de- 321 46 0 of 8
Liquad | gravelled asphalt
A {wt$)
Petroleum-based 43 3 35 0 21 2
solvent extracted
oil {wtd)
Thermoplastic 50 90
polymer (1) {wth)
Thermoplastic 12 0 40 540
polymer (ii) (wt%)
Epoxy resin {1) {with) 30 6 0 50
Epoxy resin (23} {wth) - - -
Dynamic stability™ 31,500 15,750 5,250
{times/mm)
Bending strain?® (x 10°) 2 85 6 25 2 15
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Cantabro loss factor ‘¢ (&) 37 0 12 0 2% 3
Storage stability No No No
(separation or no separation | separation | separation
separation}

Usable time (minutes) X X Q

*1 indicates with the initlal strength sample, *2
indaicates with the final strength sample

Usable Time O: More than 120 minutes,

X Less than 120

minutes
Table 6
Composition Comp Ex Comp Ex Comp Ex
7 8 9
Solvent de- 25 0 29 6 18 0
Liquid | gravelled asphal=:
A {wtd)
Petroleum-based 50 @ 46 4 63 0
solvent extracted
o1l (wth)
Thermoplastic 21 0 20 2 8.0
polymer (1)} {wtd)
Thermoplastic 30 10 30
polymexr (ii) {wth)
Epoxy resin (1) {wth) 190 30 80
Epoxy resin (11) {wth) - - -
Dynamic stability™ 9,000 21,000 15,750
{times /mm)
Bending strain* (x 107 5 25 4 05 195
Cantabro loss factor™ (%) 26 3 18 5 315
Storage stability Separation | Separation No
{separation or no Separation
separation)
Usable time (minutes) [¢] X X

*] indicates with the initial strength sample, *2
indicates with the f.nal strength sample

Usable Time O More than 120 minutes,

minutes

¥ Less than 120
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CLAIMS

1. An asphalt-epoxy resin composition which contains in
the indicated proportions (A) from 75 to 93 wt% asphalt,
{B) from 1 to 5 wt% epoxy resin and (C) from 6 to 20 wt%
maleic acid modified thermoplastic polymer wherein the
total amount of (A) + (B) + (C)}) 1s 100 wt%, and wherein

the aforementioned epoxy resin (B) i1s a ternary copolymer

comprising (1) lower a-olefin, (11) lower alkyl acrylate
or methacrylate and (iii) glycidyl acrylate or glycldyl
methacrylate, and the molecules have terminal glycidyl
groups

2 An asphalt-epoxy resin composition according to
Claim 1, wherein the (1) lower a-olefin 1s ethylene,
propylene or butylene.

3 An asphalt-epoxy resin composition according to
Claim 1 or 2, wherein the lower alkyl group of the lower
alkyl acrylate or metaacrylate (1i) i3 a methyl, ethyl,
propyl or butyl group.

4 An asphalt-epoxy resin composition according to any
one of Claims 1 to 3, wherein the epoxy resin (B) is a
ternary copolymer corprising (i) ethylene, (ii} n-butyl
acrylate or methacrylate and (iii) glycidyl acrylate or
glycidyl methacrylate, and the molecules have terminal
glycadyl groups.

5 An asphalt-epoxy resin composition according to any
one of Claims 1 to 4 wherein the epoxy resin (B) is a
ternary copclymer compraising (1) from 30 to 90 wih
ethylene, (11) from 10 to 70 wtk n-butyl acrylate or
methacrylate and (1ii) from 0 5 to 30 wt¥ glycidyl
acrylate or glycidyl methacrylate, whereln the total
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amount of (1) + (ii) + 1i11i) 1s 100 wt®, and the
molecules have terminal glycidyl groups

6 An asphalt-epoxy resin composition according to any
one of Claims 1 to 5, wherein the maleic acid modified
thermoplastic polymer (I) is selected from cne or more
compounds of maleinated polyolefins, such as maleinated
polyethylene and maleinated polypropylene, maleinated
ethylene-vinyl acetate copolymers, petroleum resins
produced from maleic acid modified petroleum fractions,
maleic acid modified ethylene-ethyl acrylate copolymers,
and maleic acad styrene-ethylene-butylene-styrene block
copolymers (SEBS)

7 An asphalt-epoxy resin composition, according to any
one of Claims 1 to 6, wherein the malelc acid modified
thermoplastic polymer (C) comprises (iv) a polymer of
melting poant from 80 to 105°C where an ethylene-ethyl
acrylate copolymer has been modified with maleic acid and
the proportion of said polymer with respect to the
asphalt-epoxy resin composition is from 0 1 to 18 wtd,
and (v) a maleic acid modified styrene-ethylene-butylene-
styrene block copolymar (SEBS) and the proportion of said
polymer with respect to the asphalt-epoxy resin
composition is from 2 to 6 wt%, and wherein the total
amount of (iv) + (v} 1s from 6 to 20 wth

8 An asphalt-epoxy resin composition according to any
one of Claims 1 to 7, wherein the asphalt 1s an oil-
extended asphalt.

9 Use of an asphalt-epoxy resin composition according

to any one of Claims 1 to 8 for pavement applications

Al
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COMPOSICIONES DE EPOXI RESINA ASFALTICA

La presente invencién describe composiciones de epoxi resina asféltica
para pavimento con excelente resistencia al flujo a temperaturas altas,
y con excelente resistencia al fraccionamiento y resistencia al agregado

y a la daspersidn a bajas temperaturas

Se utiliza asfalto para una amplia gama de aplicaciones como Ser

pavaimento para rutas e impermeabilizacién

En general, el asfalteno utilizado como pavaimento para rutas de ablanda
durante el verano a altas temperaturas y fluye facilmente, y se torna
dificil en las condiciones climiticos del invierno y disminuye su

elasticidad

Mis aun, en afios recientes la cantidad de trénsito en carreteras aumentd

considerablemente y por lo tantc aumentd la carga sobre el pavimento

Por lo tanto, es deseable lograr mejoras en 1lo que respecta a la
resistencia al flujo a altas temperaturas, la resistencia al craqueo a

bajas temperaturas, y la resistencia a la dispersidn de los agregados

Mis aun, las composiciones de asfalto, que se utilizan para los
pavimentos que drenan agua que tienen la funcién de asegurar la
seguridad en el manejo bajo lluvia y reducir el ruido asociado al
transito tiene un factor veoid y por lo tanto se requlere mayor
resistencia al flujo, resistencia al craqueo Yy resistencia a la

dispersitén de los agregados

El usco de pavimentos de drenaje de agua aumenta afio tras afio y se
concentra en pavimentos de ritas praincipales altamente especificos Se
sugieren asfaltos modificados en que contienen aditivos tales como
elastdédmeros termoplasticos y resinas de petrfleo como materiales para

utilizar en pavimento que tienen mayor durabilidad y una mejor funcibn
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de drenaje de agua Sin embargc, hay problemas asociados con dafic en el
pavimento debido a la formaciSn de marcas por las ruedas y a las
acciones de giro de las ruedas producidas por la carga del trénsito y
las condiciones en temperaturas cdlidas y con una reduccién en el
desempefio del pavimento drenador de agua provocado por fraccionamiento a
bajas temperaturas que tiene lugar el condiciones climiticas de frio y
dispersién de los agregados debido por ejemplo al usc de cadenas de

neum&ticos

Se han propuesto métodos en los cuales las resinas de asfalto y epoxilo

se utilizan conjuntamente para resolver los problemas antes mencionados

Por ejemplo en la Solicitud de Patente japonesa no examinada abierta H2-
302425 s8e describe una composicién de epoxi resina asfalto para
pavimentos que contiene un compuesto poliepoxilo, un compuesto poliamina

modificado y asfalto

En la Solicitud de Patente japonesa no examinada abierta H7-268221 se
describe una composicidén de epoxi resina asfalto que 1incluye asfalto
petrdleo, epoxi resina que e3 liquida a temperatura normal y aducto
anhidride de &cido maleico olefinico, y se describe que es una
composicién de epoxi resina asfalto con excelente durabilidad y poder de

mantenimiento de los agregados

En la Solicitud de Patente japonesa no examinada abierta H9-1243900 se
describe una composicién de asfalto para pavimento en el cual la resina
epoxl y el agente de endurecimiento se encuentran en asfalto o en
asfalto con elastémero termopldstico de caucho, y el agente de
endurecimiento es una monocamina alifdtica no saturada o saturada que
tiene deasde 14 a 20 &4tomos de carbono, y se describe que dicha
composicidn puede proporcionar pavimento drenador de agua cuando el
pavimento tiene un alto factor void, y tiene excelente desempefio en
términos de colocacidSn y durabilidad en lo gque respecta por ejemplo en
que la resistencia del pavimento luego de colocar la ruta es alto y hay

escasa formacién de marcas por las ruedas



En la Sclicitud de Patente japonesa no examinada abierta H10-182982 se
describe una composicidn de epoxl resina asfalto que contiene asfalto,
epoxl resina, epoxl agente de endurecimiento y elastémero termopléstico
maleinato y/o resina termoplistico, y sSe describe comec ser una
composicidn de resina asfalto epoxi con excelente resistencia al flujo,
resistencia al desgaste, resistencia a la carga, propiedades de

colocacidén y resistencia al fraccionamiento a bajas temperaturas

AdemAs, en la Solicitud de Patente japonesa no examinada abierta 2003-
64156 se describe una composicién de epoxl resina asfalto para pavimento
gue incluye asfalto, epoxi resina y agente de endurecimientoc en la cual
dicha epoxli resina es una epoxl resina liquida que incluye caucho y
dicho agente de endurecimientc incluye amina primaria alifética y una
resina fenol polifuncional, y se describe como con excelente resistencia

al flujo, resistencia al desgaste y propiedades de colocaciédn

Sin embargo, las caracteristicas de resistencia son  pobres
inmediatamente luego de establecer el pavimento cuando no se procede
suficientemente con la reaccidn entre la epoxi resina y el agente de
endurecimiento epoxl y entonces se presenta el problema con la formacidn

de marcas por las ruedas

Ademds, las composicicnes de epoxi resina asfalto pueden proporcionar
mezclas con excelente durabilidad a altas temperaturas en comparacifn
con los asfaltos modificados de alta viscosidad a los cuales se les
adicionan materiales termoplasticos modificadores, pero se presenta el

problema que no son elasticas a bajas temperaturas

Por lo tanto, es deseable desarrollar asfaltos para pavimento y en
particular composiciones de asfalto epoxi resina con los gque hay mejoras
en la resistencia a la formaci6n de marcas en las ruedas como resultados
de la mejora en las caracteristicas de resistencia inmediatamente luego
de colocar el pavaimento, y en los que se mejora la resistencia al flujo
a altas temperaturas, y se mejora la resistencia al fraccionamrento a
bajas temperaturas y la resistencia a la dispersidén de los agregados de

la mezce¢la de asfalto

34



En un aspecto de la presente invencién, se presenta una composicifén de
asfalto epoxi resina que contiene en las proporcicnes indicadas (A) de
75 a 93%p de asfalto, (B) de 1 a 5%p de epoxi resina y (C) de 6 a 20 %p
de polimero termopldstico &cido maleico modificado en el que la
concentracién total de (A) + (B) + (C) es 100%p y en el gque la resina
epox1 menciocnada anteriormente (B) es un copclimero ternario que incluye
(1) alfa-olefina inferior, (11) acrilato o metacrilato alquilo inferior
y (111) glacadil acrilato o glicidil metacrilato, y las moléculas tienen

grupos glicidilo terminales

En un aspecto preferido de la rresente invencidén, la epoxi resina (B) en
la composicidn de asfalto epoxi resina es un copolimero ternario que
incluye (1) etileno, (11) mn-butil acrilato o metacrilato y (111)
glicidil acrilato o glicicil metacrilato, y las moléculas contienen

grupos glicidilo terminales

En otro aspecto de la presente 1invencidén, la epoxi resina (B} en la
composicidén asfalto epoxi resina es un copolimero ternario que incluye
(1) de 30 a 90%p etileno, (11) de 10 a 70 %p n-butil acrilato o
metacrilato y {111) de 0,5 a 30%p de glicidil acrilato o glicadal
metacrilato en el que la concentracidén de (1) + (11) + (111) s 100%p, y

las moléculas tiene grupos glicidilo terminal

En aun otro aspecto de la presente invencién, el polimerc termoplastico
de &cido maleico modificado ( C) en la composiciédn de asfalto epoxa
resina incluye (1v) un polimevro de punto de fusién de 80 a 105°C, en la
que se modificé el copolimero etileno etil acrilato con a&cido maleico y
la proporcién de dicho polimero con respecto a al composicibdn de asfalto
epoxl resina es de 0,1 a 18%p y (v} un bloque copolimero de estireno-
etileno-butileno-estireno de &cido maleico modificado (SEBS) y la
proporcién de dicho polimero con respecto a la composicién de asfalto
epox1 reslna es de 2 a 6%p, y en el gue la concentracibén total de (aiv) +
(v) ee de 6 a 20%p
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Tal como se describid anteriormente, mientras gque las composicliones de
asfalto epoxi resina convenciocnales pueden proporcionar mezclas con
excelente resistencia al flujo a altas temperaturas en comparacidén con
los asfaltos modificados altamente viscoscs a los cuales se adicionan
los materiales termoplésticos modificadores, se indican problemas con la
resistencia a la dispersién de agregadose y la resistencia al

fraccionamiento a bajas temperaturas

En la presente invencidn, se dascubre con sorpresa que puede mejorarse
la resistencia al flujo a altas temperaturas, la resistencia al craqueo
a bajas temperaturas y la resistencia a la dispersidn de los agregados
por provocar la reaccién de los grupos epoxi de la epoxi resina con
excelente flexibilidad a bajas temperaturas con grupos carboxilo de un
elastémero termopléstico gue tiene una medificacidn de &cido maleico, lo
gue mejora la resistencia a la dispersidén del agregado y la resistencia

al fraccionamiento a bajas temperaturas

Mas ain, mientras que las composicicnes de asfalte epoxi resina
convencionales pueden dar lugar a pavimentos con excelente
caracteristicas de resistenciz cuandc se completa la reaccidén entre la
epoxl1 resina y el agente de endurecimiento epoxi (cuando se endurece
completamente), las caracteristicas de resistencia son escasas
inmediatamente lueqo de establecer el pavimento en las etapas 1niciales
de la reaccidn entre la epoxi resina y el agente de endurecimiento epoxi
y se presenta como problema la formacidén de marcas por las ruedas en el

area

En la presente 1invencién, “pavimento” incluye pavimiento de ruta para

vehiculos

Los polimeros termoplasticos modificados por 4&cido maleico (C)
utilizades en la presente invencién tienen un alto punto de fusidn y son
de naturaleza eléstica y también tiene excelente reactividad con las
epoxl resinas por lo que es posible mejorar la resistencia al flujo (la

resistencia a la formaci6m de wmarcas por las ruedas) inmediatamente
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luego de colocar el pavimento en las etapas iniciales de la reaccidn

entre la epoxi resina y el agente de endurecimiento epoxi

Las epoxl resinas (B) utilizadas en las composiciones de la presente
invencidn son copolimeros ternarios que 1incluyen (1) una alfa olefina
inferior, (i11) acrilato o metacrilato alquilo inferior y (111) glicidal
acrilato o gilicidil metacrilato, y las moléculas tienen grupos
glicidilo terminales La alfa olefina inferior (1) es preferiblemente
etileno, propileno o butileno y etileno es especiralmente deseable porque
proporciona excelente resistencia al impacto a bajas temperaturas El
grupc alquilo inferior del alquil acrilato inferior o metacrilato (11)
es preferiblemente metilo, etilo, pupilo o butilo, y el grupo butilo es
particularmente preferido porque es capaz de proporcionar flexibilidad

en particular a la estructura del producto asfalto

La epoxi resina (B) utilizada en las composicicnes de la presente
invencidén es preferiblemente un copclimero ternaric que incluye (1) de
de 30 a 90%p etileno, (11) de 10 a 70 %p n-butil acrilato o metacrilato
y (111) de 0,5 a 30%p de glicid:il acrilato o gl:icidil metacrilato en el
gque la concentracién de (1) + (11) + (111) s 100%p, y las moléculas

tiene grupeos glicidilo terminal

S1 el contenido de etileno es menos de 30%p puede reducirse el impacto a
la resistencia a bajas temperaturas, y si1 supera el 90% entonces las
mezclas con asfalto puede complicarse Si el contenide de n-butal
acrilato o metacrilato es mencor a 10%p entonces puede disminuir la
resistencia al agua de la estructura de asfalto, y s1 supera 70% p
entonces puede reducirse la resistencia al impacto MAs aun, la reaccidn
es menos probable 81 el contenido de glicidil acrilato o glicidil
metacrilato es mencos de 0,5%¢ y puede disminuirse la resistencia de la
estructura de asfalte, y s1 supera el 30%p entonces aumenta la
viscosidad debido a a reaccién y puede ser que no se asegure un uso
adecuado del tiempo luego de producir el material combinado antes de

colocar el pavimento
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La proporcién a la cual se compo:ne la epoxi resina (B) en la composicién
de asfalto epoxi resina de la presente invencién se encuentra
preferiblemente en el rango de 1 a 5 %p, en base al peso total de la
composiciébn Si1 la concentracién de epoxi res:ina (B) del compuesto
excede 5%p entonces se acelera el aumento en la viscosidad debido a la
reaccién, no puede asegurare el tiempo 1Util luego de producir el
material combinado antes de colocar el pavimento y la operabilidad en el

sitio puede ser muy pobre

A la inversa, si la proporcién de la composicifn epoxXl resina es Menor a
1%p entonces es menos probable que ocurra la reaccidn y pueden reducirse
las caracteristicas de resistencia de la composiciddn de resina asfalto

epox1

Las propiedades preferidas de la epoxi resina 1inclye un MFR (tasa de
flujo de fusién) tal como se irdica en JIS K 7210 de 8 a 15 g/10 minutos
(200°C, 49 N), y punto de transicién vitrea indicado utilizando el

método de viscoelasticidad de no mds de -45°C

S1 el MFR es menor a 8 g/10 minutos se trata entonces de una pobre
operabilidad en el sitio, y viceversa S1 supera los 15 g/10 minutos
entonces la resistencia al desempefio es menor 8Si el punte de transicidn
vitreo por el método de viescoelasticidad dndmico supera los -45°C,
entonces la resistencia a la curvatura en un ensayc de curvatura como el
que se describe en la pagina 526 del Manual “Pavement Test Methods
Handbook” (Nipén Dorokyckai, 1988), comc medida de la resistencia al
fraccionamiento a bajas temperaturas es menor y la resistencia al

fraccionamiento es pobre

En la presente invencifn, la proporcitn de la composicién de polimero
termoplastico modificado por &cido maleice (¢) es tal que se incluye de
6 a 20%p de la composicidén de resina asfalto epoxi de la presente

invencidédn

S1 la concentracién de polimero termoplastico de &caido maleico

modificado {(c )} compuesto puzde ser menor a 6%p entonces no alcanza la

3%



reaccién de endurecimiento y la resistencia de la composicién de asfalto
epoxi resina puede no ser la adescuada M&s aun, s1 la concentracién de
polimero termoplastico &cido maleico modificado (C) supera el 20% p
entonces la viscosidad de la composicidén de asfalto epoxi resina en si
misma aumenta, Yy la operabilidad se vuelve mids pobre, se aumenta la
viscosidad debido a que se acelera la reaccién de los grupos epoxilo y

el tiempo Util antes de la colecacién no puede asegurarse adecuadamente

Las polioclefinas maleinadas, como ser polietileno maleinado Yy
polipropileno maleinado, copolimeros etilen wvinil acetato maleinado,
resinas de petrdleo producidas a partir de fracciones de petréleo
modificadas en 4acido maleico, copolimercs etil acrilato etileno
modificados en Acido maleico y copolimeros blogque de estireno-etileno-
butileno-estireno &cido maleico (SEBS), por ejemplo, pueden citarse como
polimeros termoplasticos &Acido maleico modificados de estas invencién

Estos polimeros termoplésticos de &cido maleirco modificados (C )} son
efectivos como agentes de endurecimiento para los compuestos expoxilo de
la presente invencién Sin embargo, en algunas instancias, polietileno
maleinado, polipropileno maleinado, copolimerc etileno-vinil acetato
maleinado y las resinas de petréleo producidas a partir de fracciones de
petréleo de A&acido maleico modificadas pueden no tener estabilidad
térmica deseable a altas temperaturas, y las resinas de petréleo
producidas a partir de fracciones de petréleo &cido maleico modificado
puede también ser bajas en términos de resistencia al aimpacto a bajas
temperaturas Mas aun, las propiedades de mezcla del polietileno

maleinado con asfalto también puede ser difical

Los polimeros termoplasticos &cido maleico modificados (C ) de 1la
presente invencidn son los mas deseables de forma tal que el polimero
termoplédstico &cido maleico modificado incluye (1v) un polimero con un
punto de fusidén de 80 a 105°C en la que un copolimerc etileno-acrilato
de etilo se modifica con 4cido maleico y la proporcidn de dicho polimero
con respecto a al composici6n de asfalto epoxi resina es de 0,1 a 18%p,
y (v} un copolimero bloque estirenc-etileno-butileno-estireno acido

maleico modificade (SEBS) y la proporcién de dicho polimero con respecto
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a la composicifin resina epoxl asfalto es de 2 a 6%p, y en el que la

concentracién total de (1v) + {v) es de 6 a 20%p

S1 el punto de fusién del copolimer etilenc-etil acrilato &cido maleico
modificado (1v) en el polimero termoplastico dcido maleico medificado es
menor a B0°C entonces puede haber colapso void y marca por ruedas

Inversamente, s1 el punto de fusidn supera los 105°C entonces puede
haber separacifn al almacenar la composicidn de asfalto que contiene
asfalto y copolimerc acrilato etilo etileno &cido maleico modificado y
no solamente puede ser dificil para asegurar la resistencia del
pavimento en si mismo, peroc puede también ser dificil el transporte y la
operabilidad en el sitio Si1i hay menos de 0,1%p de copolimero etileno-
et1lo acrilato &cido maleico modificado entonces puede disminuir la
resistencia de la composicidn de resina asfalto epoxil Inversamente,
81 supera el 18%p entonces aumenta la viscosidad lo que puede empobrecer

la operabilidad en el sitio

Mias aun, cuando se incluye el bloque estireno-etileno-butilenc-estireno
4cido maleico modificado (SEBS) en el polimerc termoplastico &cido
maleico modificado, la proporcién de SEBS dcido maleico modificado en la
composicién de asfalto epoxi resina mas deseablemente es de 2 a 6%p Si
el contenido de &acido maleico modificado SEBS supera el 6%p entonces
puede acelerarse el aumento en la viscosidad debido a la reaccidn, no
puede asegurarse el tiempo 1UGtil desde la produccidén del material
combinado a la colocacifénm en el sitio y la operabilidad en el sitio
puede empobrecerse Inversamente, s1 es menor a 2% entonces la reaccién
puede ser dificil y pede disminuir la resistencia de la composicibén de
asfalto epoxi resina En términos de las propiedades del SEBS A&cido
maleico modificado, el MFR indicado en JIS K 7210 es preferiblemente de
3 a 6 g/10 minutos, y el valor de &dcido es preferiblemente de 5 a 15
CH30Na/g M&s aun, el estireno en la relacién estireno/etileno-butileno
s preferiblemente de 25 a 35%%p Si1 el MFR es menor a 3 g/10 minutos
entonces la operabilidad en el sitio puede empobrecerse como resultado
de un aumento en la viscosidad, y s1 supera 6 g/10 minutos puede haber
una disminucidén en la resistencia de la mezcla asfaltc epoxi resina S:

el valor de &cido del SEBS modificado con acido maleico es menor a 5 mg
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CH30Na/g entonces la reactividad puede ser baja y la resistencia final
de la mezcla epoxl resina puede disminuir Inversamente si1 supera 15 mg
de CH3Ona/g entonces la reactividad puede ser muy alta, el aumentoc en la
viscosidad se acelera y puede ser dificil para asegurar el tiempo Gtil y

la operabilidad en sitio se empcbrece

No hay limitaciones particulares en el asfalto (A) utilizada en 1la
presente invencién siempre que sea un asfalto que puede utilizarse para
el pavimento Pueden utilizarse los asfaltos indicados en la Tabla 1 de
JIS k 2207 y los asfaltos de la tabla 3 3 4 de la pdgina 51 de la
revisién Japanese Road Association Inc , de fecha enero 13 de 1397

Ademis, los asfaltos desarenados indicados en el método de desarenado de
propanc en la pagina 308 y los extractos dque se representan a
continuacid$n en el método furfural de la pdgina 304 de la publicacidn de
la Petroleum Society “New Petroleum Dictionary” (1982) también se

utilizan convenientemente

El asfalto (A} estd presente en la composicién de asfalto epoxi resina
de la presente i1nvencién en concentraciones en el rango de 75 a %3%p, en
base a la concentracién total de asfalto (A), epoxi resina (B) vy

polimero termopldstico &cido maleico modificados (C)

En un aspecto de la presente invencidén, el asfalto (A) utilizado pede
incluir convenientemente un asfalto con combustible Por ejemplo, puede
utilizarse el asfalto extendido con combustible de extraccién con
disclvente a base de petrdlec La concentracién de asfalto relativo al
combustible en el asfalto coa combustible extendido puede encontrarse
convenientemente en el rango de 20 a 90%p, con respecto a la

concentracidén total de asfalto y combustible

La posibilidad de la pérdida de liguido surge en los casos en que se
utilizan epoxil resinas ligquidas Sin embargo, las epoxl reslnas
mencionadas anteriormente utilizadas en la presente invencién son
s8d0lidos del tipo precipitados a temperaturas normales y pueden ser
ensacados en cantidades requeridas para hacer un material combinado e

introducido vy mezclado cuando produce el material combinado

10
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Consecuentemente, la manipulacién es sencilla en el sitio de produccidn

Y se mejora también la seguridad

La presente invencién proporciona composiciones asfalto epoxi resina con
las cuales se mejora la resistencia a la formacién de marcas por las
ruedas porque aumentan las caracteristicas de resistencia inmediatamente
luego de coloca el pavimento y con las cuales mejora la resistencia al
flujo a altas temperaturas, la resistencia al fraccionamiento a bajas
temperaturas y la resistencia a la dispersidn de agregados de la mezcla

de asfalto

La presente invencién proporciona ademids el uso de composiciones de
resina asfalto epoxi como se describen anteriormente para aplicaciones

en pavimento

La presente invencidén se describe a containuacién con referencia a los

siguilentes ejemplos, que no limitan el alcance de la ainvencién de

ninguna manera
EJEMPLOS

A continuacién se describen las propiedades de los componentes

individuales utilizados en los ejemplos y ejemplos comparatives

Asfalto desarenado disolvente

Se trata de un asfalto de insercaién de aguja 8, punto de ablando 66,5°C,
densidad a 15°C de 1028 kg/m3 y punto de encendido de 352°C

Combustible de Extraccién Disolvente a base de petrbleo

Material de viscosidad a 100°C de 0,07 Pa 8, fraccidén aromitica 33%p,

fraccién nafteno 26%p, fraccidn parafina 41% y punto de encendido 254°C

Resina Epoxi (1)

Copolimero ternario a base de etileno-éster &acido acrilico-acrilato

glicidil, con densidad 940 kg/m3, punto de fusién 74°C, punto de

11
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transicién vitrea -55°C, resistencia a la tensién 5 MPa, elongacibén a

punto de quebrado 90% (JIS K 67z3) y dureza (orilla A) 73

Resina Epoxi (11)

Una resina epoxi tipo A bisfenol A, de las cuales las propiedades son la

viscosidad (25°C) 13,5 Pa s, epoXl eguivalente 200, gravedad especifica

{25°C) 1,17 y peso molecular 38BC

Polimeros Termoplésticos

(1)

{11}

Copolimero etileno-etil acrilato maleico anhidride con densidad
930 kg/m3, punto de fusibtn 100°C, resistencia al quiebre de la
tensi16n 686 N/cm2, elongacidén en la ruptura 500% (JIS K 6730),
rigidez a la flexibilidad 490 N/cm2 (ASTM D 747)

Un bloque estireno-etileno-butileno-estireno acido maleico
modificado (SEBS), gravedad especifica 0,92, dureza (Orilla A) 84
(JIS K 6253), tensién 300% 4,4 MPa, resistencia a la tensidn 22
MPa, elongacién 600% (JIS K 6251) y equivalente &cido 10 mg
CH30Na/g

Método de Mezclado y Produccidén de Muestra

(1)

(2)

El polimero termoplastico maleinado o polimero termopléastico se
adiciona a un asfalto extendido de combustible con asfalto
desarenado disolvente y petrdleo de extracciém disolvente a base
de petrdlec que se mantiene a temperatura de 180°C y sSe mezcla
durante 2 horas y se mezcla a temperatura de 180°C a una tasa de
agitacién de mezclado de 3000 rpm con un homomezclador Esta mezcla
liquida es el liquido A

El lifiquido A que se mantiene a 170°C y la epoxi resina se mezclan
durante 5 minutos y se mezclan a temperaturas de 170°C en una tasa
de agitacién del mezclado de 3000 rpm con un homomezclador para
preparar una composiciSn de resina epoxi de asfalto Esta
composicién de asfalto epox1i resina se mezcla inmediatamente con
el agregado que se repredenta en la Tabla 1 que se mantiene a
175°C para prepararse de acuerdo con la formulacidn de mezcla de

asfalto que se representa en la tabla 1
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(3) Luego de la mezcla, se introduce la mezcla de asfalto en un marco
de moldeo de muestra de ensayc de estabilidad de Marshall y en un
marco de moldeo de muestra de ensayo de rastreo de rueda como se
describe en las pdginas 506 y 539 del “Pavement Test Methods
Manual”, publicado por Nipon Doro Kyokai (Co) (1988), y los marcos
de ensayo se introducen en un horno que se mantiene a temperaturas
de 170°C y madura durante 90 minutos Luego de madurar durante 50
minutos se remueven las muestras del horno y se ajusta la muestra
de estabilidad de Marshall a una temperatura de muestra de 155°C y
se pisa cincuenta veces con el martillo de Marshall La muestra de
rastreo de rueda se ajusta a la temperatura de la muestra de 1S5°C
y se rueda Se utilizan las muestras para la fuerza inicial Las
muestras de fuerza 1nicial se remueven del marco de moldec de
muestra de Marshall y del marcc de molec de la muestra de rastreo
de la rueda y se dejan madurar durante 24 horas en un horno a

160°C para proporcicnar muestras de fuerza final

El ensayo de rastro de rueda descrito en la pégina 539 de “Pavement Test
Methods Manual” publicado por Kipén Doro Kyokai (Co ) (1988) se lleva a
cabo come método para evaluar la resistencia al flujo de la muestra de
resistencia 1nicial de cada composicidn de resina asfalto epoxi que se
representa en las tablas 1 y 2 para los ejempleos 1 a 6 y los ejemplos
comparativos 1 a 9 Ademds, las medidas de resistencia a la curvatura
del ensayo de curvatura descrito en la pédgina 562 del "Pavement Test
Methods Manual”, publicado por Nippon Doro Kyckai (Co } (1988) como
medio para evaular la resistencia al fraccionamiento a Dbajas
temperaturas, y se realizaron ensayos Cantabro descritas en la pagina 7
del "Pavement Test Methods Manial Supplement' publicado por Nippon Doro
Kyokai (Co ) (1997) como medio para evaluar la resgistencia a la
dispersi6n de los agregados con las muestras de fuerza final de cada
composicibébn resina asfalto epoxi La temperatura de ensayo en el ensayo
de Cantabo fe 0°C M&as aun, el ensayo de separacién descrito en 1la
pagina 29 de “Reports Concerning the Viscosity of Asphalt (Reporte 5)
Eight-time Verification Test (publicado por Sekiyu Gakkai, 1988), se
llevé a cabo seglin los términos de estabilidad de almacenamiento como

evaluacién de la stabilidad de almacenamiento cuando se lleva a cabo el
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almacenamiento de tanque Mas aun, cuando surge un aumento repenting en
la viscosidad como resultado de la reaccién de la composicidn de asfalto
epoxl resina luego de producir el material combinado y antes de
colocarlo en el sitio, la operabilidad se vuelve mis pobre y se miden

as!f los tiempos de reaccién y la viscosidad

El rango de viscosidad &ptimo para una composicidén de resina asfalto
epox1 es preferiblemente de 2 a 3 Pa s considerando la operabilidad Si
es menor a 2 Pa s hay entonces caida del asfalto (el asfalto en la parte
superior fluye hacia la parte inferior) y no puede cbtenerse una mezcla
uniforme, y sS1 supera 3 Pa s se endurece la mezcla cuando se establece
el pavimento y es dificil formar una superficie de pavimento uniforme
Por lo tanto, se considera que la operabilidad en el sitio es buna s1 la
viscosidad es menor a 3 Pa s luego de 120 minutos Consecuentemente, el
tiempo desde la primera mezcla hasta gue la viscosidad alcance 3 Pa s se
considera el tiempo iitil Las medidas se hacen en base al viscometro de
rotacién Brookfield Co (Spindle Niimero SC4-27, velocidad de medida 20
rpm, temperatura de medida 170°C) Los resultados medidos se representan

en las Tablas 1 y 2
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Tabla 1
Concentraci6n de agregadosy
compusto asfalto epox1 resina
Agregado Piedra fraccionada n°6 82%p
Arena és pera 13%p
Polvillo de piedra 5%p
Composicién de Adalto epoxi resina 5%p (vs agregado)
Tabla 2
Composicion E1 E2 Ey3
Liquido A Solvente asfalto | 26,0 55,0 51,0
desarenado (%p)
Solvente comb | 51,0 32,0 34,0
extraido a base
de petréleo (%p)
Polimero 18,0 8,0 8,0
termoplés tico (1)
(%p)
Polimero 2,0 4,0 4,0
termoplés tico
(1) (%p)
Epoxi resina (1) (%p) 3,0 1,0 3,0
Epoxi resma (1) (%p) -
Estabilidad dinamica *#1 121,000 7,000 9,000
(tilempo/mm)
Resistencia a la curvatura*2 (x 10%) | 4,15 4,50 5,25
Factor de Pérdida Cantabro (%) 12,0 18,0 12,5
Estabilidad de  almacenamiento | Sin separacién Sin separacién Sin separaci6n
(separacifn o no)
Tiempo dul (minutos) 0 0 0

Y
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*1 1ndica con la muestra de resistencia inicial, *2 indica con la
muestra de resistencia final, Tiempo itil 0 Més de 120 minutos, X

Menos de 120 mainutos
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Tabla 3
Composici6n Ej 4 ES5 Ej 6
Liquido A Solvente asfalto | 47,0 64,0 36,0
desarenado (%p)
Solvente comb | 36,0 27,0 45,0
extraido a base
de petr6leo (%p)
Polimero 8,0 4.0 10,0
termoplés tico (1)
(%p)
Polimero 4,0 2,0 6,0
termopléas tico
() (%p)
Epoxi resina (1) (%p) 50 3,0 3,0
Epoxi resina (11) (%p) -
Estabilidad dindmica *1 | 10,500 5,725 21,000
(tlempo/mm)
Resistencia a la curvatura*2 (x 10®) | 6,00 4,50 5,25
Factor de Pérdida Cantabro (%) 10,2 21,0 12,0
Estabildad de  almacenamuento | Sin separacién Sin separaci6n Sin separacién
(separacifn o no)
Tiempo util (minutos) 0 0 0

*1 i1ndica con la muestra de resistencia inicial,

muestra de resistencia final, Tiempec Gtil 0

Menos de 120 minutos

*2 aindica con la

Mas de 120 mainutos, X

17



Tabla 4
Composicion Comp E; 1 Comp Ej 2 Comp Ej 3
Liquido A Solvente asfalto | 57,0 47,0 76,0
desarenado (%p)
Solvente comb | 31,0 36,0 21,0
extraido a base
de petréleo (%p)
Polimero 8.0 8,0 -
termoplas tico (1)
(%p)
Polimero 4,0 4.0 -
termoplés tico
() (%p)
Epoxi resina (1) (%p) - - 3,0
Epoxi reswna (11) (%p) - 5,0 -
Estabilidad dindmica *1 | 6,300 9,000 1,050
(tiempo/mm)
Resistencia a la curvatura*2 (x 10%) | 3,75 3,00 2,15
Factor de Pérdida Cantabro (%) 25,6 36,2 37,3
Estabilidad de  almacenamiento | Sin separacion Sin separaci6n Sin separacién
(separaci6n 0 no)
Tiempo 1itl (minutos) 0 0 0

*] aindica con la muestra de resistencia inicial,

Ua

*2 1ndica con la

muestra de resistencia final, Tiempo iUtil 0 M&s de 120 minutos, X

Menos de 120 minutos
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Tabla 5
Composicién Comp E) 4 CompE) 5 Comp Ej 6
Liquido A Solvente asfalto | 32,7 46,0 68,8
desarenado (%p)
Solvente comb | 43,3 35,0 21,2
extraido a base
de petréleo (%p)
Polimero 9.0 9,0 -
termoplés tico (1)
(%p)
Polimero 12,0 4,0 5,0
termoplas tico
(1) (%p)
Epoxi resina (1) (%p) 3,0 6,0 50
Epoxi resina (1) (%p) - - -
Estabilidad dinfimca *1 | 31,500 15,750 5,250
(tiempo/mm)
Resistencia a la curvatura*2 (x 10%) | 2,85 6,25 2,15
Factor de Pérdida Cantabro ‘2(%) 37,0 12,0 29,3

Estabilidad de  almacenamiento

(separacién o no)

Sin separacién

Sin separacién

Sin separacién

Tiempo utd (minutos)

X

X

*]1 indica con la muestra de resistencia 1inicial,

*2 i1ndica con la

muestra de resistencia final, Tiempe ital 0 Mas de 120 minutos, X

Menos de 120 minutos
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Tabla 6
Composicién Comp Ep 7 Comp E) 8 Comp E; 9
Liquido A Solvente asfalto | 25,0 29,6 18,6
desarenado (%p)
Solvente comb | 50,0 46,4 63,0
extraido a base
de petroleo (%p)
Polimero 21,0 20,2 8,0
termoplés tico (1)
(%p)
Polimero 3,0 1,0 3,0
termoplas tico
() (%p)
Epoxi resina (1) (%p) 1,0 3,0 8,0
Epoxi resina (1) (%p) - - R
Estabihidad dmnédmica *1 19,000 21,000 15,750
(thempo/mm)
Resistencia a la curvatura*2 (x 10%) | 5,25 4,05 1,95
Factor de Pérdida Cantabro *2 (%) 26,3 19,5 31,5
Estabibdad de  almacenamiento | separacién separacion Sin separacién
(separaci6n 0 no)
Tiempo util (minutos) 0 X X

*] 1ndica con la muestra de resistencia inicial,

muestra de resistencia final, Tiempo dtil 0

Menos de 120 minutos

Mas de 120 minutos,

s\

*2 i1ndica con la

X
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REIVINDICACIONES

Una composicién de epoxi: asfalto resina con proporciones
indicadas de (A) de 75 a 93%p de asfalto, (B) de 1 a 5%p de
epoxl1 resina y (C} de 6 a 20 %p de polimero termopléstico &cido
maleico modificado en el que la concentracién total de (A) + (B)
+ (C) es 100%p y en el que la resina epoxi antesmencionada (B)
es un copolimero ternario que incluye {1) alfa clefina inferior,
(11) acrilato alquilo inferior o metacrilato y (i11) glicidil
acrialto o glicidil metacrilato y las moléculas tienen grupos
glicaidil terminales

Una composicién de resina asfaltoc epoxi de acuerdo con la
reivindicaciébn 1, en el que (1} la alfa olefina inferior es
etileno, propileno o butileno

Una compos:icidn de asfalto epoxi resina seglin la reivindicacién
1l o 2, en el que el grupo algqurlo i1nferior del acrilato algquilo
inferior o metacrilato (11) es un grupo metilo, etilo, propilo o
butilo

Una composicién de asfalto epoxi resina segin cualquiera de las
reivindicaciones 1 a 3, en el que el epoxi resina (B) es un
ternario copolimero que 1incluye (1) etileno, (11} mn-butilo
acrilato o metacrilate y (111) glicidil acrilato o glicadil
metacrilato, y moléculas con grupos glicidile terminales

Una composicién de asfalto epox1 resina segin las
reivindicaciones 1 a 4, en el gque la epoxi resina (B) es un
copelimero terciario que incluye (1) de 30 a 90%p de etileno,
(11) de 10 a 70%p de n-butil acrilato o metacrilato y (111) de
0,5 a 30%p de glicidil acrilato © glicidil metacrilato, en el
que la concentraciédn total de (1) + (11) + (111) es 100%p, y las
moléculas contienen grupos glicidilo terminales

Una composicién de asfalto epoxl resina segin cualquiera de las
reivindicaciones 1 a 5, en el que el polimero termoplastico de
dcido maleico modificado {( C) se gelecciona de uno ¢ mis
compuestos de poliolefinas maleinadas, como ser polietileno

maleinado y peolipropilenc maleinado, como ser polietileno
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maleinado y polipropileno maleinado, copolimeros acetato vinilo
etileno maleinados, resinas de petrdleo producidas a partir de
fraccions de petréleo de &cido maleico modificado, copolimeros
eti1leno acrilato de etilo &acido maleico modificado, y blogque
estireno-etilenc-butileno-estirenc &acido maleico modificado
{SEBS)

7 Una composicibén de asfalto epoxi resina, segln cualquiera de las
reivindicaciones 1 a &, en el gque el polimero termopléstico
dcido maleico modificado (C ) 1incluye (iv) un polimero de punto
de fusién de 80 a 105 °C en el que se modifica un copolimero
etileno-etilo acrilato con &cido maleico y la proporcidn de
dicho peolimeroc con respecto a la composicidn de asfalteo epoxi
resina es de 0,1 a 18%p, Yy (v} un blogue estireno-etileno-
butileno-estireno Acido maleico modificado (SEBS) y 1la
proporcién de dicho pclimero con respecto a la composicidn de
asfalto epoxi resina es de 2 a 6%p, Yy en el que la concentracidn
total de (1v) + (v) es de 6 a 20%p

8 Una composiciédn de asfalto epoxi resina segin cualquiera de las
reivindicaciones 1 a 7, en el que el asfalto es asfalto
extendido al combustible

9 E1 uso de una composicién de asfalto epoxi resina segln
cualquiera de las reivindicacicnes 1 a 8 para aplicaciones en

pavimento

FCC//ID-000427/WPCL6448

Cns C-2005-00014683
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Date of malling

(dayimonth#rear) _/ 2511 2005
Applicant's or agant's file reference - B
TS 8072 PCT IMPORTANT NOTIFICATION
Intemational applicatlon No International fillhg date (daynonthyear) Prionty date (daydnonthiear)
PCT/EP2004/051220 2406 2004 25 06 2003
Applicant

SHELL INTERNATIONALE RESEARCH MAATSCHAPPIJ B V

1 The applicant 1s hereby notified that this international Preliminary Exarmining Authority transmits herewith the
intarnational preliminary report on patentability and its annexes, iIf any, established on the intemational
applhcation

2 A copy of the report and its annexes, If any, Is being transmitted to the International Bureau for
communication to all the elected Offices

3 Where required by any of the elected Offices, the International Bureau will prepare an English translation of
the report (but not of any annexes) and will transmit such translation to those Offices

4 REMINDER

The apphcant must enter the national phase before each elected Office by performing certain acts (filing
translations and paying national fees) within 30 months from the pnonty date (or later in some Offices)
(Article 39(1)) (see also the reminder sent ty the International Bureau with Form PCTAB/A301)

Where a translation of the international application must be furnished to an elected Office, that translation
must contain a translation of any annexes to the international prelminary report on patentability It is the
applicant's responsibility to prepare and furnish such translation directly to each elected Office concerned

For further details on the applicable time imits and requirements of the elected Offices, see Volume Il of the
PCT Applicant's Guide !

The applicant's attention 1s drawn to Article 33(5), which provides that the critena of novelty, inventive step
and industriat applicability descnbed in Article 33(2) to (4) merely serve the purposes of international
preliminary examination and that "any Contracting State may apply additional or different criteria for the
purposes of deciding whether, in that State, the claimed inventions 1s patentable or not" (see also Article
27(5)) Such additional critena may relate, for example, to exemptions from patentability, requirements for
enabling disclosure, clarty and support for the claims

Name and malling address of the intemational Authorized Officer
preliminary axamining authority f’.
European Patent Office - P B 5818 Palenttaan 2 Dekker, M

NL-2280 HV Rl|swijk - Pays Bas
Tel +3170340 2040 Tx 31651 eponl
Fax +3170340 3016
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REPUBLICA DE COLOMBIA 1
SUPERINTENDENCIA DE INDUSTRIA Y COMERCIO

Bogota,
2020

Doctor(a)

FERRERO EMILIO

Apoderado{a) y/o Representante de

SHELL INTERNATIONALE RESEARCH MAATSCHAPPIJ B V

REFERENCIA Radicacidn Nc 5 129500
Solicitud internacional EP2004/051220
Fecha inicio Ease nacional 25/01/2006

Tramite 11
Evento 379
Actuacidn 430

Oficio No -2 1 84 4

Como resultado del examen de forma, realizado con fundamento en el articulo 38 de
la Decisidn 486 de la Comisibn ce la Comunidad Andina, articulo 27 del Tratado de
Cooperacién en Materia de Patertes (PCT), regla 51 bis del Reglamento y Circular
fnica de la Superintendencia de Irdustria y Comerclo, se le comunica que

1 La solicitud no contiene la copia del documento en gque consta la cesidn del
derechc a la patente del inventor al solicitante o a su causante (Art 26-k)
Decisién 486

En cumplimiento de lo dispuesto por el articulo 39 de la Decisifn 486, Be le
requiere para que dentro del término de dos meses siguientes a la fecha de
notificacién del presente oficio, complete los requisitoe anteriormente enunciados
En caso de no dar cumplimiente al presente requerimiento, la solicitud se
conaiderari abandonada y perderi su prelacidn

Notifiquese el pregsente oficio conforme a lo dispuesto en el numeral 5 2, literal
e), del capitulo into & titulc primero de la Circular Unica No 10 de 2001

ALIX CARMENZA CESPEDES DE VERGEL
Jefe de la/divisidn de Nuevas Creaciones

El anterior requerimiento fue notificado por fijacién en 1lista de
fecha
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