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“COMPOSIGAO SELANTE CONTENDO CARGA DE
NANOCOMPOSTOS INORGANICOS-ORGANICOS”

CAMPO DA INVENCAO

Esta invencdo refere-se a uma composigdo curavel
na temperatura ambiente apresentando, quando curada, baixa

permeabilidade a gases.

ANTECEDENTES DA INVENCAO

As composicdes curaveis na temperatura ambiente
(RTC) sdo bem conhecidas pelo seu uso como selantes. Na fa-
bricacdo de unidades de vidro isolante (IGU), por exemplo,
os painéis de vidro sdo colocados em paralelo um com o ou-
tro, e selados na sua periferia de tal forma que O espago
entre os anéis, ou o espaco interno, seja completamente fe-
chado. O espaco interno tipicamente é cheio com um gas ou
mistura de gases com baixa condutividade térmica, como por
exemplo, o argdénio. As composicdes selantes de silicone atu-
ais curadveis na temperatura ambiente, embora sendo efetivas
até certo ponto, ainda tém somente uma habilidade limitada
para evitar a perda do gas isolante do seu espago interno de
um IGU. Ao longo do tempo, o gads escapara reduzindo a efici-
éncia do isolamento térmico do IGU no ponto de escape.

A adicdo de materiais de argila em polimeros €& co-
nhecida na arte, mas no entanto, a incorporacdo de argilas
em polimeros poderd ndo produzir uma melhoria desejdvel nas
propriedades fisicas, especialmente nas propriedades mecani-
cas do polimero. Isto poderd ser devido, por exemplo, a fal-
ta de afinidade entre a argila e o polimero na interface, ou

nas extremidades, entre a argila e o polimero dentro do ma-
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terial. A afinidade entre a argila e o polimero podera me-
lhorar as propriedades fisicas do nanocomposto resultante,
permitindo que o material de argila se disperse uniformemen-
te através do polimero. A area superficial relativamente
grande da argila, se for dispersada uniformemente, podera
produzir mais interfaces entre a argila e © polimero, e po-
dera posteriormente melhorar as propriedades fisicas, atra-
vés da reducdo da mobilidade das cadeias poliméricas nestas
interfaces. Ao contrario, uma falta de afinidade entre a ar-
gila e o polimero poderd afetar adversamente a resisténcia e
a uniformidade da composicdo por possuir bolsdes concentra-
dos de argila, ao invés da mesma estar uniformemente disper-
sada, através de todo o polimero. A afinidade entre as argi-
las e os polimeros é relacionada com o fato de que as argi-
las, por natureza, geralmente s&o hidrdfilas, enquanto que
os polimeros geralmente s&o hidrofobos.

Existe portanto uma neéessidade por uma composigdo
RTC com permeabilidade reduzida a gas, comparada com aquela
das composig¢des RTC conhecidas. Quando utilizadas como se-
lantes de um IGU, uma composigdo RTC com permeabilidade re-
duzida a gas reterd o gads isolante entre os painéis durante
um periodo mais longo de tempo, em comparagao com aquele de
uma composicdo RTC mais permeavel, e portanto aumentara as
propriedades de isolamento do IGU durante um periodo de tem-
po mais longo.

SUMARIO DA INVENCAO

A invencdo atual é baseada na descoberta de que um

diorganopolisiloxano terminado em silanol combinado com uma
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carga de um certo tipo apdés a cura apresentard uma permeabi-
lidade reduzida a gases. A composigdo é especialmente ade-
gquada para uso como um selante onde as propriedades de bar-
reira de vapor elevada, juntamente com caracteristicas dese-
jadas de maciez, capacidade de processamento e elasticidade,
sido critérios importantes de desempenho.

De acordo com a invencdo atual, é apresentada uma
composicdo curavel, composta de:

a) pelo menos um diorganopolisiloxano com termina-
cdo em silanol;

b) pelo menos um reticulador para o diorganopoli-
siloxano com terminacdo em silanol;

c) pelo menos um catalisador para a reacdo de re-
ticulacdo;

d) uma quantidade de melhoria de barreira de vapor
pelo menos de um nanocomposto inorganico-organico; e, opcio-

nalmente,

e) pelo menos um polimero sélido tendo uma permea-
bilidade a gas que é menor do que a permeabilidade do dior-
ganopolisiloxano reticulado;

Quando utilizado como barreira de vapor, por exem-
plo, na fabricagdo de um IGU, a composigdo mencionada ante-
riormente reduz a perda de géds e assim sendo, produz uma vi-
da em servico mais longa do artigo no qual ela ¢ empregada.

BREVE DESCRICAQO DOS DESENHOS

A fig. 1 é uma apresentagéao grafica dos dados de
permeabilidade para as composicdes selantes do exemplo com-

parativo 1 e dos exemplos 1 e 2.
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A fig. 2 é uma apresentagdo grafica dos dados de
permeabilidade para as composigdes selantes dos exemplos

comparativos 2 e 3.

A fig. 3 é uma apresentacdo grafica dos dados de
permeabilidade para as composicdes selantes do exemplo com-

parativo 3 e dos exemplos 4 e 5.

DESCRICAO DETALHADA DA INVENGAO

A composicdo selante curavel da invencdo atual é
obtida misturando-se pelo menos um diorganopolisiloxano com
terminacdo em silanol; b) pelo menos um reticulador para o
diorganopolisiloxano com terminacdo em silanol; c) pelo me-
nos um catalisador para a reagdo de reticulagéao; d) uma
gquantidade de aumento de barreira de vapor pelo menos de um
nanocomposto inorgdnico-organico; e, opcionalmente, e) pelo
menos um polimero sélido tendo uma permeabilidade a gas que
& menor do que a permeabilidade do diorgano- polisiloxano
reticulado, a composigdo, apds a cura, apresentando uma bai-
xa permeabilidade a gases.

As composic¢des da invengdo séo Uteis para a fabri-
cacdo de selantes, revestimentos, adesivos, gaxetas, e seme-
lhantes, e sdo especialmente adequadas para uso em selantes
que se destinam as unidades de vidros isolantes.

Quando descrevendo a invengdo, os seguintes termos
tém os seguintes significados, a ndo ser que seja indicado
de outra forma.

Definicdes

O termo "esfoliacdo"™ utilizado aqui descreve um

processo onde pacotes de plaquetas de nanocargila sdo separa-
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das umas das outras em uma matriz polimérica. Durante a es-
foliacdo, as plaquetas na regido mais externa de cada pacote
sdo clivadas, expondo mais plaquetas para a separagao.

O termo "galeria" utilizado aqui descreve O espacgo
entre as camadas paralelas de plaquetas de argila. O espaga-
mento das galerias é alterado, dependendo da natureza da mo-
lécula ou do polimero que ocupa o espago. Um espaco entre as
camadas entre as plaquetas de nanoargila individuais varia,
outra vez dependendo do tipo de moléculas que ocupam O espa-
Go.

O termo "intercalante" utilizado aqui inclui qual-
quer composto inorgdnico ou organico capaz de penetrar na
galeria da argila e ligar-se na sua superficie.

O termo "intercalado" utilizado aqui designa um
complexo de argila-quimico onde o espacamento da galeria da
argila aumentou devido ao processo de modificacdo da super-
ficie. Nas condicdes apropriadas de temperatura e de tracgao,
um intercalado é capaz de ser esfoliado em uma matriz de re-
sina.

Conforme utilizado aqui, o termo "intercalagdo"
refere-se a um processo para a formacgdo de um intercalado.

A expressdo "nanoparticulado inorganico” usada a-
qui descreve um material inorgénico em camadas, por exemplo,
argila, com uma ou mais dimensdes, como comprimento, largura
ou espessura, na faixa de tamanho de nandmetros o qual é ca-
paz de sofrer uma troca de ions.

A expressdo "baixa permeabilidade a gases” confor-

me aplicado na composicdo curada desta invencdo, deve ser
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entendido como significando um coeficiente de permeabilidade
de argbébnio ndo maior do que cerca de 900 barres (1 barrer =
107° (STP)/cm seg (cm HG)) medido de acordo com o método de
volume variadvel em pressdo constante em uma pressdo de 100
psi (689 kPa) e uma temperatura de 25 ° C.

A expressdo "argila modificada” utilizada aqui de-
signa um material de argila, por exemplo, nanoargila, que
foi tratado com um composto inorgédnico ou orgédnico e que é
capaz de sofrer rea¢des de troca de ions com 0S cidtions pre-
sentes nas superficies entre as camadas da argila.

O termo "nanoargila" utilizado aqui descreve mate-
riais de argila que possuem uma morfologia uUnica com uma di-
mensio estando na faixa de nandémetros. As nanoargilas podem
formar complexos gquimicos com um intercalante que se liga
ionicamente nas superficies entre as camadas, constituindo
as particulas de argila. Esta associagdo de intercalantes de
particulas de argila resulta em um material que é compativel
com varios tipos diferentes de resinas hospedeiras, permi-
tindo que a carga de argila se disperse nas mesmas.

Conforme utilizado aqui, o termo "nanoparticula"
refere-se a tamanhos de particula, geralmente determinados
pelo didmetro, menores do que cerca de 1000 nm.

Conforme utilizado aqui, o termo "plaquetas" refe-
re-se as camadas individuais do material em camadas.

A composicdo curdvel da invengdo atual inclui pelo
menos um diorganopolisiloxano terminado em silanol. Os dior-

gano- polisiloxanos terminados em silanol adequados incluem

aqueles da férmula geral:
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ManD ! c

onde "a" é 2, e "b" é igual ou maior do que 1 e
"c" é zero ou positivo; M é

(HO) 3-x-yR*xR?yS101/2

onde "x" é 0, 1 ou 2 e "y" é 0 ou 1, condicionado
a4 limitacdo de x + y ser menor do que ou igual a 2, R! e R?
cada um deles independentemente, é um grupo de hidrocarbone-
tos monovalente de até 60 atomos de carbono; D é

R3R? SI01,2;

onde R® e R? cada um deles é independentemente um
grupo de hidrocarbonetos monovalente de até 60 &tomos de
carbono; e D’ é

R°R®S10,,

onde R° e R® cada um deles independentemente €& um
grupo -de hidrocarbonetos monovalente de até 60 atomos de
carbono. Reticuladores adequados para o diorganopolisiloxano
com terminacdo em silanol presente na composigdo da invencgao
incluem os alquil silicatos da férmula geral:

(R*0) (R°0) (R'®0) (R'70) S1

onde R, R', R e RY cada um deles, independente-
mente, é um grupo de hidrocarbonetos monovalente de até 60
4tomos de carbono. Os reticuladores deste tipo incluem n-
propil silicato, tetraetilortosilicato e metiltrimetoxisila-
no e compostos alcoxisilano alguil substituidos semelhantes,
e semelhantes.

Catalisadores adequados para a reagdo de reticula-
cdo do diorganopolisiloxano com terminagdc em silanol podem

ser quaisquer daqueles conhecidos como sendo uteis para fa-
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cilitar a reticulacdo de tais siloxanos. O catalizador pode
ser um composto contendo metal ou n&do metalico. Exemplos de
compostos contendo metal uteis, incluem aqueles de estanho,
titanio, zircénio, chumbo, ferro cobalto, antiménio, manga-
nés, bismuto e zinco.

Em uma realizacdo da invengdo atual, os compostos
contendo estanho Uteis como catalisadores de reticulagdo in-
cluem: dibutilestanhodilaurato, dibutilestanhodiacetato, di-
butilestanhodimetéxido, estanhooctoato, isobutil- estanho-
triceroato, dibutilestanhoéxido, dibutilestanho 6xido solu-
vel, dibutilestanho bis-diisooctilftalato, bis-
tripropoxisilil dioctilestanho, dibutilestanho bis-acetil-
acetona, dibutilestanho didéxido silitado, carbometoxifenil
estanho tris-uberato, isobutilestanho triceroato, dimetil-
estanho dibutirato, dimetil estanho di-neodecanoato, trie-
til- estanho tartarato, dibutilestanho dibenzoato, oleato de
estanho, naftenato de estanho, butilestanhotri-2-
etilexilexoato, estanhobutirato, diorganoestanho bis p-
dicetonatos, e semelhantes. Catalisadores contendo titénio
Gteis incluem: compostos de titdnio quelados, por exem-
plo,1,3-propanodioxititéanio bis(etilacetoacetato), di-
isopropoxititédnio bis(etilacetoacetato), e tetraalquil tita-
natos, como por exemplo, tetra n-butil titanato e tetra-
isopropil titanato. Ainda em outra realizacdo da invengao
atual, o diorganoestanho bis PB-dicetonato é utilizado para
facilitar a reticulacdo em composigdo selante de silicone.

O nanocomposto inorgdnico-orgdnico (d) da invengao

atual é composto pelo menos de um componente inorganico que
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é um nanoparticulado inorgdnico em camadas e pelo menos um
componente orgédnico que é um organopolisiloxano aménio qua-
ternario.

0 nanoparticulado inorgdnico da invengao atual po-
de ser natural ou sintético como a argila esmectita, e deve
ter certas propriedades de troca de ions, conforme as argi-
las esmectitas, rectorita, vermiculita, ilita, micas e seus
analogos sintéticos, incluindo laponita, mica- montmoriloni-
ta sintética e mica tetrasilicica.

Os nanoparticulados podem possuir uma dimens&o la-
teral maxima média (largura) em uma primeira realizacédo, en-
tre cerca de 0,01 pm e cerca de 10 pm, em uma segunda reali-
zacdo, entre cerca de 0,05 pm e cerca de 2 pm, e em uma ter-
ceira realizacdo, entre cerca de 0,1 pm e cerca de 1 pum. A
dimensdo vertical maxima média (espessura) dos nanoparticu-
lados geralmente pode variar em uma primeira realizagdo, en-—
tre cerca de 0,5 nm e cerca de 10 nm, e em uma segunda rea-
lizacdo, entre cerca de 1 nm e cerca de 5 nm.

Materiais de nanoparticulados inorgdnicos uteis da
invencdo incluem filosilicatos naturais ou sintéticos, espe-
cialmente argilas esmectitas, tais como montmorilonita,
montmorilonita de sédio, montmorilonita de céalcio, montmori-
lonita de magnésio, nontronita, beidelita, volconscoita, la-
ponita, hectorita, saponita, sauconita, magadita, queniaita,
soboquita, svindordita, stevensita, talco, mica, caulinita,
vermiculita, haloisita, o6xidos de aluminato, ou hidrotalci-
tas, minerais de mica, tais como ilita e minerais misturados

em camadas de ilita/esmectita, tais como rectorita, taroso-
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vita, lediguita e misturas de ilitas com um ou mais dos mi-
nerais de argila mencionados acima. Qualquer material em ca-
madas dilatavel que absorva de forma suficiente as moléculas
organicas para aumentar o espaco entre as camadas entre pla-
quetas adjacentes de filosilicatos em pelo menos cerca de 5
angstroms, ou pelo menos cerca de 10 angstroms, (quando o
filosilicato é medido a seco) podem ser usados na producgédo
do nanocomposto inorgdnico- organico da invengéo.

0 nanoparticulado inorgdnico modificado da inven-
cdo é obtido através de contato de guantidades de particula-
dos inorgdnicos em camadas possuindo cations intercambia-
veis, como por exemplo, Na’, ca®t, Al3*, Fe?', Fe3", e Mg?7,
com pelo menos um organopolisiloxano contendo amdénio. O par-
ticulado modificado resultante é um nanocomposto inorgénico-
orgadnico (d) possuindo ions intercalados de amdénio organopo-
lisiloxano.

O organopolisiloxano contendo aménio deverd conter
pelo menos um grupo amdénio e pode conter dois ou mais grupos
aménio. Os grupos amdénio quaterndrios podem ser colocados
nas extremidades do terminal do organopolisiloxano e/ou ao
longo da estrutura basica do siloxano. Uma classe de organo-
polisiloxano contendo aménio util tem a férmula geral:

MaDpD' ¢

onde "a" é 2, "b" é igual ou maior do que 1 e "c"
é zero ou positivo; M é

[R?,NR*] 3.4-yR*xR?yS101/2

onde "x" é 0, 1 ou 2 e "y" é 0 ou 1, na condicgdo

da limitacdo de x+ y ser menor do que ou igual a 2, "z" é 2,
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R! e R? cada um deles, independentemente, é um grupo de hi-
drocarbonetos monovalente de até 60 carbonos; R*® é escolhido
do grupo consistindo de H e um grupo de hidrocarbonetos mo-
novalente de até 60 carbonos; R* é um grupo de hidrocarbone-
tos monovalente de até 60 carbonos; D €

R3R®S10'1/2

onde R® e R® cada um deles é independentemente um
grupo de hidrocarbonetos monovalentes de até 60 atomos de
carbono; e D' &

R'R®510,,,

onde R’ e R® cada um deles é independentemente um
grupo de hidrocarbonetos monovalente contendo amina com a
férmula geral:

[R°NR']

onde "a" & 2, R® é escolhido do grupo consistindo
de H e um grupo de hidrocarbonetos monovalente de até 60
carbonos; R!® & um grupo de hidrocarbonetos monovalente de
até 60 carbonos;

Em outra realizacdo da invengdo atual, o organopo-
lisiloxano contendo aménio é EﬂiR”R”N, onde R, R, e R"
cada um deles ¢é independentemente um alcoxi silano ou um
grupo de hidrocarbonetos monovalente de até 60 carbonos. A
férmula geral para o alcoxi silano é

[RM0] 3-X_yR15xR16ySiRl7

onde "x" é 0, 1 ou 2 e "y" é 0 ou 1, condicionado
ao limite de x + y ser menor do que ou igual a 2; RY¥ & um
grupo de hidrocarbonetos monovalente de até 30 carbonos; RY

e R'® sao independentemente grupos de hidrocarbonetos mono-
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valentes escolhidos de até 60 carbonos; R'' & um grupo de
hidrocarbonetos monovalente de até 60 carbonos; Compostos
adicionais uUteis para modificarem o componente inorganico da
invencdo atual sd3o compostos de amina ou ©O ion corresponden-
te de aménio com a estrutura R!RR?°N, onde RE, ng, e R
sdo independentemente um grupo alquila ou alquenila de até
30 &tomos de carbono, cada um deles é independentemente um
grupo alquila ou alquenila de até 20 4tomos de carbono em
outra realizacdo, que poderd ser a mesma ou diferente. Ainda
em outra realizacdo, a molécula orgdnica é uma amina tercia-
ria de cadeia longa, onde R*8, R!® e R?® cada um deles é inde-
pendentemente uma alquila ou alquenila de 14 carbonos a 20
carbonos.

As composicdes de nanoparticulado inorganico em
camadas da invencao atﬁal nio necessitam ser convertidas em
uma forma de troca de proétons. Tipicamente, a intercalacao
de um ion de aménio organopolisiloxano no material de nano-
particulado inorgénico em camadas é feita por intermédio de
troca de cations, utilizando-se processos com solventes e
isentos de solventes. Nos processos com base em solvente, o
componente de amdénio organopolisiloxano é colocado em um
solvente que é inerte em relagdo a reagdo de polimerizagao
ou acoplamento. Solventes especialmente adequados sé&o agua
ou agua-etanol, &gua-acetona e sistemas de co-solventes po-
lares em agua semelhantes. Apdés a remogdo do solvente, é ob-
tido o concentrado de particulado intercalado. No processo
isento de solvente, usualmente é requerido um misturador de

alto cisalhamento para executar a reagdo de intercalacéo. 0
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nanocomposto inorgdnico- organico poderd estar em suspensao,
gel, pasta ou na forma sélida.

Uma classe especifica de organopolisiloxanos con-
tendo aménio é aquela descrita na patente americana de nume-
ro 5.130.396, o teor integral da qual é incorporado aqui co-
mo referéncia e pode ser preparado a partir de materiais co-
nhecidos, incluindo aqueles que sdo disponiveis comercial-
mente.

Os organopolisiloxanos contendo aménio da patente
americana de numero 5.130.396 sdo representados pela férmula

geral:

X+ ([)

na qual R! e R? sdo idénticos ou diferentes e representam um

grupo da férmula:

(I

na qual os atomos de nitrogénio em (I) sao ligados aos ato-
mos de silicio em (II) através dos grupos R’ e R® representa
um grupo algquileno com 1 a 10 &tomos de carbono, um grupo

cicloalquileno com 5 a 8 &tomos ou uma unidade da férmula

geral:
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"*dhwf-<:£:> ou
\(Cﬂg)m-.

—(CHp)

(CHp)m.

nas quais n é um numero de 1 a 6 e indica o numero de grupos
metileno na posicdo de nitrogénio e m € um numero de 0 a 6 e
as valéncias livres dos atomos de oxigénio ligados no atomo
de silicio sao saturadas conforme nos esqueletos de silica
pelos atomos de silicio de outros grupos da férmula (II)
e/ou com os &tomos de metal de uma ou mais das ligac¢des re-
ticuladas
R’ R

_;;;_o— ou --4\'4-0— ou —M—O0— ou

o /O-—
—Al ou —Al
\o_ \RI

nas quais M é um atomo de silicio, titadnio ou zircénio e R'
é um grupo alquila linear ou ramificado com 1 a 5 &tomos de
carbono e a relacdo entre os atomos de silicio dos grupos da
férmula (II) e os &tomos de metal nas ligagdes é 1:0 e nas
quais R3® é igual a R! ou R?, ou hidrogénio, ou um grupo al-
quila linear ou ramificado de 1 a 20 &tomos de carbono, um
grupo cicloalquila de 5 a 8 atomos de carbono ou é o grupo
benzila, e R? & igual a hidrogénio, ou um grupo alquila li-
near ou ramificado com 1 a 20 Atomos de carbono ou € um gru-
po cicloalquila, benzila, alquila, propargila, cloroetila,

hidroxietila, ou cloropropila consistindo de 5 a 8 atomos de
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carbono e X é um anion com a valéncia de x igual a 1 a 3 e é
escolhido do grupo de halogeneto, hipoclorito, sulfato, sul-
fato de hidrogénio, nitrito, nitrato, fosfato, fosfato di-
hidrogénio, fosfato de hidrogénio, carbonato, carbonato de
hidrogénio, hidréxido, clorato, perclorato, cromato, dicro-
mato, cianeto, cianato, rodaneto, sulfeto, sulfeto de hidro-
génio, seleneto, telureto, borato, metaborato, azida, tetra-
fluorborato, tetrafenilborato, hexafluorfosfato, formiato,
acetato, propionato, oxalato, trifluoracetato, tricloroace-
tato ou benzoato.

Os compostos de organopolisiloxano contendo aménio
descritos aqui sdo particulas com formato macroscopica- men-
te esférico com um didmetro de 0,01 a 3,0 mm, uma drea su-
perficial especifica de 0 a 1000 m°, um volume especifico de
poros de 0 a 5,0 ml/g, uma densidade volumétrica de 50 a
1.000 g/litro, assim como uma base de substdncia seca em re-
lacdo ao volume de 50 a 750 g/litro.

Um método de preparagdo de um organopolisiloxano
contendo aménio envolve a reagdo de um aminosilano primario,
secundario, ou tercidrio, possuindo pelo menos um grupo al-
coxila hidroliséavel, com &gua, opcionalmente na presenca de
um catalisador, para produzir a hidrélise e a condensagao
subseqiiente do silano e produzir o organopoli- silano com
terminacdo em amina o qual posteriormente é quaternizado com
um reagente de quaternizagdo apropriado, como um dcido mine-
ral e/ou um halogeneto de alquila para produzir o organopo-
1isiloxano contendo aménio. Um método deste tipo & descrito

na patente americana de numero 5.130.396 mencionada anteri-



10

15

20

25

16

ormente. A este respeito, a patente americana de numero
6.730.766, os teores integrais das quais sao incorporados
aqui como referéncia, descrevem processos para a fabricacao
de polisiloxanos quaternizados através da reacdo de polisi-
loxano epdxi-funcional.

Em uma variacdo deste método, o aminosilano prima-
rio, secundario ou tercidrio que possui um grupo alcoxila
hidrolisavel é quaternizado antes das reagdes de hidrélise e
condensacdo, produzindo o organopolisiloxano. Por exemplo, ©
cloreto de N-trimetoxisililpropil-N,N,N-trimetil- aménio
contendo amdénio, o cloreto de N-trimetoxisililpropil -N,N,N-
tri-n-butilaménio, e o cloreto de trialcoxisilano octadecil-
dimetil (3-trimetiloxisililpropil) aménio contendo amdénio
disponivel comercialmente (disponivel da Gelest, Inc.) apds
a sua hidrélise/condensacdo, produzird o organo- polisiloxa-
no contendo aménio para uso aqui.

Outro aminosilano tercidrio adequado util para a
preparacdo de organopolisiloxanos contendo aménio inclui
tris(trietoxisililpropil)amina,

tris (trimetoxisililpropil)amina,
tris(dietoximetilsililpropil)amina,

tris(tripropoxisililpropil)amina,
tris (etoxidimetilsililpropil)amina,

tris(trietoxifenilsililpropil)amina, e semelhan-
tes.

Ainda outro método para a preparagdo de organo-
polisiloxano contendo amdnio requer a quaternizagdo de um

organopolisiloxano contendo uma amina priméaria, secundaria
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ou tercidria com um reagente de quaternizagdo. Organopoli-

siloxanos contendo amina Uteis incluem aqueles da formula

geral:

R? T-z Tt& T‘ RS
R'—IL———-R"’—-—— Si —<08i> 0OSi Rs N R’
M

onde R!, Rz R%®, e R’ cada um deles independentemen-
te é H, hidrocarbila de até 30 atomos de carbono, por exem-
plo, alquila, cicloalquila, arila, alcarila, aralquila, etc,
ou R! e R? em conjunto ou R® e R’ em conjunto formam um gru-
po de ponte divalente de até 12 atomos de carbono e, R?® e R®
cada um deles independentemente é um grupo de ponte de hi-
drocarbonetos divalente de até 30 atomos de carbono, opcio-
nalmente contendo um ou mais &tomos de oxigénio e/ou nitro-
génio na cadeia, por exemplo, alquileno de cadeia linear ou
ramificada de 1 a 8 carbonos, tais como -CHy;-, -CH;CHz-, -
CH,CH,CH,-, -CH,-C(CH3)-CHp, -CHCHCH.CH,-, etc, cada R® inde-
pendentemente, é um grupo alquila, e n é de 1 a 20 e vanta-
josamente é 6 a 12.

Estes e organopolisiloxanos contendo amina seme-
lhantes podem ser obtidos através de procedimentos conheci-
dos e convencionais, por exemplo, através da reagdo de uma
amina olefinica como alilamina com um polidiorganosilicano
possuindo ligag¢des Si-H na presenga de um catalisador de hi-

drosilacdo, como por exemplo, um catalisador de hidrosilagao
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contendo platina, conforme descrito na patente americana de

ntmero 5.026.890, o teor integral da qual é incorporado aqui

como referéncia.

Organopolisiloxanos contendo amina especificos que
5 sdo Uteis para a preparagdo dos organopolisiloxanos contendo

aménio aqui incluem a mistura comercial de

CH3 CH3 CH3

J\olss\

H,N —— (CHy)3 Si 110 OSi (CHys NH,
CH, CH; . CH;,

: TH; lCHa |CH3
H;N——CH,— dH(CH;)——lsi—-<- OISi )Toofi —— CH(CH3)—— CH,—— NH,
CH;

CH; CH;

Opcionalmente, a composigao curavel aqui também
pode conter pelo menos um polimero s6élido (e) tendo uma per-
meabilidade a gas que é menor do que a permeabilidade do di-

10 organopolisiloxano reticulado. Polimeros adequados incluem
polietilenos, tais como polietileno de baixa densidade
(LDPE), polietileno de densidade muito baixa (VLDPE), poli-
etileno linear de baixa densidade (LLDPE) e polietileno de
alta densidade (HDPE); polipropileno (PP), poliisobutileno

15 (PIB), acetato de polivinila (PVAc), dlcool polivinilico

(PVOH), poliestireno, policarbonato, poliéster, tais como,
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polietileno tereftalato (PET), polibutileno tereftalato
(PBT), polietileno naftalato (PEN), polietileno tereftalato
modificado por gliéol (PETG); cloreto de polivinila (PVC),
cloreto de polivinilideno, fluoreto de polivinilideno, poli-
uretana termopléastica (TPU), acrilonitrila butadieno estire-
no (ABS), polimetilmetacrilato (PMMA), fluoreto de polivini-
la (PVF), poliamidas (nailons), polimetil- penteno, poliimi-
da (PI), polieterimida (PEI), poliéter éter cetona (PEEK),
polisulfona, poliéter sulfona, etileno cloro- trifluoretile-
no, politetrafluoretileno (PTFE), acetato de celulose, buti-
rato de acetato de celulose, cloreto de polivinila plastifi-
cado, iondémeros (Surtyn), sulfeto de polifenileno (PPS), a-
nidrido estireno-maleico, o6xido de polifenileno modificado
(PPO), e semelhantes e misturas dos mesmos.

O polimero opcional também pode ser elastomérico
em natureza, exemplos incluindo, mas nao limitados a borra-
cha de etileno—?ropileno (EPDM), polibutadieno, policloro-
preno, poliisopreno, poliuretana (TPU), estireno-butadieno-
estireno (SBS), estireno-etileno-butadieno-estireno (SEEBS),
polimetilfenil siloxano (PMPS), e semelhantes.

Estes polimeros opcionais podem ser misturados so-
zinhos ou em combinacdes ou na forma de copolimeros, por e-
xemplo, misturas de policarbonato-ABS, misturas de policar-
bonato poliéster, polimeros enxertados, tais como, polieti-
lenos enxertados com silano, e poliuretanas enxertadas com
silano.

Em uma realizacdo da invengdo atual, a composigao

curavel contendo um polimero escolhido do grupo consistindo
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de polietileno de baixa densidade (LDPE), polietileno de
densidade muito baixa (VLDPE), polietileno linear de densi-
dade baixa (LLDPE), polietileno de alta densidade (HDPE), e
misturas dos mesmos. Em outra realizagdo da invengao, a com-
posicdo curdvel tem um polimero escolhido do grupo consis-
tindo de polietileno de baixa densidade (LDPE), polietileno
de densidade muito baixa (VLDPE), polietileno linear de den-
sidade baixa (LLDPE), e misturas dos mesmosS. Ainda em outra
realizacdo da invengdo atual, o polimero opcional é um poli-
etileno linear de densidade baixa (LLDPE).

A composicdo selante curavel pode conter uma ou
mais cargas diferentes além do componente de nanocomposto
inorgadnico orgénico (d). Cargas adicionais adequadas para o
uso aqui incluem carbonatos de calcio precipitados e coloi-
dais, que foram tratados com compostos, tais como o &cido
estedrico ou éster estearato; silicas de reforcgo, tais como
silicas defumadas, silicas precipitadas, silicato gels e si-
licas hidrofobizadas e silica gels; quartzo moido e tritura-
do, alumina, hidréxido de aluminio, hidréxido de titénio,
terra diatomacea, o6xido de ferro, negro de fumo, grafite,
mica, talco, e semelhantes, e misturas dos mesmos.

A composicdo selante curavel da invencdo atual
também pode incluir um ou mais alcoxisilanos como promotores
de adesdo. Promotores de adesdo Uteis incluem N-2-aminoetil-
3-aminopropiltrietoxisilano, y-aminopropiltrietoxisilano, Y-
aminopropiltrimetoxisilano, aminopropiltrimetoxisilano, bis-
y-trimetoxisililpropil)amina, N-fenil-y-

aminopropiltrimetoxisilano,
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triaminofuncionaltrimetoxisilano, A
aminopropilmetildietoxisilano,

y-aminopropilmetildietoxisilano, metacriloxipro-
pil- trimetoxisilano,

metilaminopropiltrimetoxisilano, %
glicidoxipropiletildimetoxisilano,

y-glicidoxipropiltrimetoxisilano, y-glicidoxietil-
trimetoxisilano,

B—(3,4—epoxicicloexil)propiltrimetoxisilano, B-
(3,4—epoxicicloexil)etilmetildimetoxisilano, isocianatopro-
piltrietoxisilano,

isocianatopropilmetildimetoxisilano, B-cianoetil-
trimetoxisilano,

y-acriloxipropiltrimetoxisilano, Y-
metacriloxipropilmetildimetoxisilano,

4-amino-3,3-dimetilbutiltrimetoxisilano, e N-etil-
3- trimetoxisilil-2-metilpropanamina, e semelhantes. Em uma
realizacdo, o promotor de adesdo pode ser uma combinacdo de
n-2-aminoetil-3-aminopropiltrimetoxisilano e 1,3,5-
tris(trimetoxisililpropil)isocianurato.

As composigdes da invengao atual também podem in-
cluir um ou mais tensoativos ndo iénicos, tais como polieti-
leno glicol, polipropileno glicol, Oleo de ricino etoxilado,
etoxilato de acido oleico, alquilfenol etoxilatos, copolime-
ros de 6xido de etileno (EO) e éxido de propileno (PO) e co-
polimeros de silicones e poliéteres (copolimeros de silicone
poliéter), copolimeros de silicones e copolimeros de 6xido

de etileno e 6xido de propileno e misturas dos mesmos.
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As composicdes selantes curaveis da invencdo atual
podem incluir ainda outros ingredientes que sdo utilizados
convencionalmente em composicdes contendo silicone RTC tais
como corantes, pigmentos, plastificantes, antioxidantes, es-
tabilizantes de UV, biocidas, etc, em quantidades conhecidas
e convencionais, desde que eles ndo interfiram com as Ppro-
priedades desejadas para as composigdes curadas.

As quantidades de diorganopolisiloxano terminados
com silanol, reticuladores, catalisadores de reticulacgao,
nanocompostos 1inorganicos-organicos, polimeros sdélidos op-
cionais de permeabilidade a gés mais baixa do que os diorga-
nopolisiloxanos reticulados, cargas opcionais diferentes do
nanocomposto inorganico-orgdnico, promotores de adesdo op-
cionais e tensoativos idnicos opcionais podem variar larga-
mente e, vantajosamente, podem ser escolhidos entre as fai-
xas indicadas na tabela que se segue. As composiglbes cura-
veis aqui contém nanocompostos inorgadnicos-organicos em uma
gquantidade, ¢é claro, que aumenta as suas propriedades de
barreira de vapor.

TABELA 1: Faixas de quantidades (percentagens por
peso) de componentes da composigdo curdvel da invencgéo

Componentes da Composigdo cu- Primeira Segunda Terceira

ravel faixa faixa faixa

Diorganopolisiloxano termina- 50-99 70-99 80-85

do em silanol

Reticulador 0,1-10 0,3-5 0,5-1,5

Catalisador de reticulagdo 0,001-1 0,003- 0,005~
0,5 0,2
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Nanocomposto inorgénico- 0,1-50 10-30 15-20
organico
Polimero sbélido de permeabi- 0-50 5-40 10-35

lidade a ga&s menor do que O

diorganopolisiloxano reticu-

lado

Carga diferente do nanocom- 0-90 5-60 10-40
posto inorgénico-orgénico

Promotor de adesdo de silano 0-20 0,1-10 0,5-2
Tensoativo idnico 0-10 0,1 0,5-0,75

As composicdes curaveis aqui podem ser obtidas a-
través de procedimentos que sdo bem conhecidos na arte, por
exemplo, mistura em fusdo, mistura por extrusdo, mistura em
solucdo, mistura a seco, mistura em um misturador Banbury,
etc, na presenca de umidade, para produzir uma mistura subs-
tancialmente homogénea.

De preferéncia, os métodos de mistura dos polime-
ros de diorganopolisiloxano com polimeros poderd ser feita
através do contato dos componentes em um misturador ou ou-
tros meios de mistura fisicos, seguido por mistura em fusao
em um extrusor. Alternativamente, os componentes podem ser
misturados em fusdo diretamente em um extrusor Brabender ou
qualquer outro meio de mistura em fuséo.

A invencdo ¢é ilustrada pelos seguintes exemplos
ndo limitantes.

EXEMPLO COMPARATIVO 1 E EXEMPLOS 1-2

O nanocomposto inorgédnico-orgénico foi preparado

primeiramente colocando-se 10 g de siloxano terminado em a-
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minopropil ("GAP 10", comprimento do siloxano de 10, da GE
Silicones, Waterford, USA) em um frasco com fundo redondo
com um s6 pescoco de 100 ml e adicionando-se 4 ml de metanol
disponivel da Merck. Foram adicionados muito lentamente 2,2
ml de HCl concentrado com agitacdo. A agitagdo foi continua-
da durante 10 minutos. Foram adicionados 900 ml de agua em
2.000 ml de um frasco com fundo redondo com trés pescogos
equipado com condensador e agitador mecdnico no topo. Foram
adicionados 18 g de argila Cloisite Na+ (montmorilonita na-
tural disponivel da Southern Clay Products) na agua muito
lentamente com agitacdo (velocidade de agitagao de aproxima-
damente 250 rpm). A solug¢do de cloreto de aménio (preparada
acima) foi entdo adicionada muito lentamente na mistura de
argila-agua. A mistura foi agitada durante 1 hora e deixada
em repouso durante a noite. A mistura foi filtrada através
de um funil Buckner e o sélido obtido foi colocado em sus-
pensdo com 800 ml de metanol, agitado durante 20 minutos e
entdo a mistura foi filtrada. O sélido foi secado em um for-
no a 80 ° C durante aproximadamente 50h.

Para produzir 2,5% em peso de nanocomposto, foram
introduzidos 224,25 g de OMCTS (octametilciclotetrasiloxano)
e 5,75 g de argila modificada GAP 10 (o nanocomposto inorga-
nico-organico preparado acima) em um frasco de fundo redondo
com trés pescocos equipado com agitador no topo e condensa-

dor. A mistura foi agitada a 250 rpm durante 6h na tempera-

o

tura ambiente. A temperatura fol aumentada para 175 C en-

quanto se continuava a agitagdo. Foram adicionados 0,3 g de

CsOH em 1 ml de &gua no vaso da reagdo através de um septo.
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Depois de 15 minutos, comecou a polimerizag¢do de OMCTS e fo-
ram adicionados 0,5 ml de agua com 0,5 ml de &gua adicional
sendo adicionada depois de 5 minutos. Foram continuados o
aquecimento e a agitacdo durante 1 hora apds o que foram a-
dicionados 0,1 ml de &cido fosférico para a neutralizagao. O
pH da mistura da reagdo foi determinado depois de 30 minu-
tos. Foram continuados a agitagdo e o aquecimento durante
outros 30 minutos e o pH da mistura da reagdo foi determina-

do outra vez para assegurar-se a neutralizacdo completa. Foi

o

executada a destilacdo dos ciclicos a 175 C e a mistura

foi posteriormente resfriada até a temperatura ambiente.

O mesmo procedimento foi seguido com 5% em peso de
argila modificada GAP 10.

Foram seguidos os procedimentos de polimerizacgado
in situ com 2,5% em peso e 5% em peso (ver tabela 1) de ar-
gilas modificadas GAP 10 (preparadas acima). Os polimeros in
situ com quantidades diferentes de argila foram entdo utili-
zados para produzir chapas curadas como se segue a: polidi-
metilsiloxanos com terminacdo em silanol in situ (PDMS) ,
(Silanol 5000, polidimetilsiloxano com terminacgdo em silano,
de 5000 cs nominal e Silanol 50.000, um polidimetilsiloxano
de 50.000 cs nominal, ambos disponiveis da Gelest, Inc.) As
formulacdes de argila modificada GAP 10 foram misturadas com
o reticulador NPS (n-propil silicato, disponivel da Gelest,
Inc.) e o catalisador DBTO solubilizado (dibutil estanho 6-
xido solubilizado, disponivel da GE silicones, Waterford,
USA) utilizando-se um misturador manual durante 5-7 minutos

com as bolhas de ar sendo removidas através de vacuo. A mis-
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tura foi entdo derramada em um molde de formagdo de chapa de
teflon e mantida durante 24h nas condigdes ambientes (a 25 °
C e 50% de umidade). As chapas parcialmente curadas foram

removidas do molde depois de 24h e mantidas na temperatura

ambiente durante sete dias para a cura completa.

Tabela 1
gramas % peso % peso
NPS DBTO
Exemplo Comparativo 50 2 1,2
Exemplo 1: Silanol in-situ com 50 2 1,2
2,5% em peso de argila modificada
Exemplo 2: Silanol in-situ com 5% 50 2 1,2

em peso de argila modificada

A permeabilidade do argénio foi medida utilizando-
se um equipamento de medigdo de permeabilidade de gas. A
permeabilidade do argénio foi medida utilizando-se um equi-
pamento de medigdo de permeabilidade de gas de acordo com 0OsS
exemplos anteriores. As medigdes foram baseadas no método de
volume variavel a uma pressdo de 100 psi (689 kPa) e a uma
temperatura de 25 ° C. As medigdes foram repetidas em condi-
cdes idénticas 2 - 3 vezes para se assegurar a Ssua reprodu-
tibilidade.

Os dados de permeabilidade para o exemplo compara-
tivo 1 e para os exemplos 1 e 2 sdo apresentados graficamen-
te na figura 1.

EXEMPLO COMPARATIVO 2 E EXEMPLO 3

O exemplo 3 (ver a tabela 2) foi preparado mistu-

rando-se 45 g de PDMS e 5 g de argila modificada GAP 10
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(preparada acima) e foram seguidos procedimentos de polime-
rizacdo in situ semelhantes, misturando-se 2% em peso de
NPS, e 1,2% em peso de DNTO, utilizando-se um misturador ma-
nual durante 5-7 minutos com as bolhas de ar sendo removidas
através de vacuo. Cada mistura foi entornada em um molde de
formacdo de chapa de teflon e mantida durante 24h nas condi-
cdes ambientais (25 ° C e 50% de umidade) para curar parci-
almente os componentes PDMS. As chapas parcialmente curadas
foram removidas do molde depois de 24h e mantidas na tempe-

ratura ambiente durante 7 dias para a cura completa.

Tabela 2
gramas % peso % peso
NPS DBTO
Exemplo comparativo 2: Mistura 50 2 1,2
de silanol
Exemplo 3: Silanol in-situ com 50 2 1,2

5% em peso de argila modificada

A permeabilidade do argdnio foi medida utilizando-
se um equipamento de medigdo de permeabilidade do gas de a-
cordo com os exemplos anteriores. A permeabilidade do argd-
nio foi medida utilizando-se um equipamento de medigéo de
permeabilidade do gas conforme os exemplos anteriores. As
medicdes foram baseadas no método de volume varidvel a uma
pressdo de 100 psi (689 kPa) e em uma temperatura de 25 ° C.
As medicdes foram repetidas sob condicdes idénticas 2 - 3
vezes para se assegurar a sua reprodutibilidade.

Os dados de permeabilidade para o exemplo compara-

tivo 2 e exemplo 3 sdo apresentados graficamente na figura
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EXEMPLO COMPARATIVO 3 E EXEMPLOS 4 E 5

O nanocomposto inorganico-organico dos exemplos 4
e 5 fol preparado introduzindo-se 15 g de cloreto de octade-
cil- dimetil (3-trimetoxisilil propil) aménio (disponivel da
Gelest, Inc.) em um becher de 100 ml e adicionando-se lenta-
mente 50 ml de metanol (disponivel da Merck). 30 g de Cloi-
site 15A ("C-15A", uma argila de montmorilonita modificada
com 125 miliequivalentes de cloreto de amdénio de dimetil se-
bo desidrogenado por 100 g de argila, disponivel da Southern
Clay Products) foi adicionada muito lentamente a um becher
de 5 litros contendo uma solucdo de &agua:metanol (proporgao
de 1:3, 3,5 litros) e equipado com um agitador mecénico de
topo que agitou a mistura com uma velocidade de aproximada-
mente 400 rpm. A agitacdo foi continuada durante 12h. O clo-
reto de octadecil dimetil (3- trimetoxisililpropil) aménio
(preparado acima), foi entéao adicionado muito lentamente. A
mistura foi agitada durante 3h. Posteriormente, a mistura
foi filtrada através de um funil Buckner e o sélido obtido
foi colocado em suspensdo com uma solugdo de dgua:metanol
(1:3 varias vezes, antes de sér filtrado outra vez. O sélido
foi secado em um forno a 80 ° C durante aproximadamente 50h.

As misturas indicadas acima foram entdo utilizadas
para a produgdo de chapas curadas conforme se segue: formu-
lacdes de argila modificada por PDMS-sililpropil foram mis-
turadas com NPS e DBTO, conforme listado na tabela 3, utili-
zando-se um misturador manual durante 5-7 minutos com as bo-

lhas de ar sendo removidas através de vacuo. Cada mistura
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foi entornada em um molde de formacdo de chapa de teflon e
mantida durante 24h nas condig¢des do meio ambiente (a 25 ° C
e 50% de umidade) para curar parcialmente os componentes de
PDMS. As chapas parcialmente curadas foram removidas do mol-
de depois de 24h e mantidas na temperatura ambiente durante

7 dias para a cura completa.

Tabela 3
gramas % peso % peso
NPS DBTO
Exemplo comparativo 3: Mistura de 50 2 1,2
silanol
Exemplo 4: Mistura de silanol com 50 2 1,2
5 phr de argila modificada por
sililpropil
Exemplo 5: Mistura de silanol com 50 2 1,2

10 phr de argila modificada por
sililpropil
A permeabilidade do argénio foi medida utilizando-
se um equipamento de medigdo de permeabilidade de gas con-
forme os exemplos anteriores. A permeabilidade do argdnio
foi medida utilizando-se um equipamento de medigdao de perme-
abilidade de gas conforme os exemplos anteriores. As medi-
cdes foram baseadas no método de volume variavel a 100 psi
(689 kPa) e em uma temperatura de 25 ° C. As medigbes foram
repetidas sob condigdes idénticas 2 - 3 vezes para se asse-
gurar a sua reprodutibilidade.
Os dados de permeabilidade para o exemplo compara-

tivo 3 e os exemplos 4 e 5 sdo apresentados graficamente na
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figura 3.

Os dados de permeabilidade sdo apresentados grafi-
camente nas figuras 1, 2 e 3. Conforme mostrado nos dados, a
permeabilidade no caso das composicdes selantes curadas da
invencdo (exemplos 1 e 2 da figura 1, exemplo 3 da figura 2
e exemplos 4 e 5 da figura 3) foi significativamente menor
do que das composigdes selantes curadas fora do escopo da
invencdo (exemplos comparativos 1-3 das figuras 1-3, respec-
tivamente). Em todos, embora os coeficientes de permeabili-
dade de argénio das composicdes selantes dos exemplos compa-
rativos 1, 2 e 3 excedesse 950 barres, aqueles dos exemplos
1-3, 4 e 5 ilustrativos das composicbes selantes desta in-
vencdo ndo excederam a 875 barrers e em alguns casos, esta-
vam bem abaixo deste nivel de coeficiente de permeabilidade
de argénio (ver, especialmente, os exemplos 2, 4 e 5).

Embora a realizacdo preferida da invencdo atual
tenha sido ilustrada e descrita em detalhes, véarias modifi-
cacdes, por exemplo, componentes, materiais e parametros,
ficardao aparentes para aqueles adestrados na arte, e preten-
de-se cobrir todas essas modificacdes e alteragdes nas rei-

vindicacdes anexas, que fazem parte do escopo desta inven-

cao.
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REIVINDICACOES

1. Composicdo selante curavel, CARACTERIZADA pelo

fato de ser composta do seguinte:

a) pelo menos um diorganopolisiloxano com termina-
cdo em silanol;

b) pelo menos um reticulador para o diorganopoli-
siloxano com terminagdo em silanol;

c) pelo menos um catalisador para a reacdo de re-
ticulacado;

d) uma quantidade de aumento da barreira de vapor
pelo menos de um nanocomposto inorganico-orgénico; e, opcio-
nalmente,

e) pelo menos um polimero sélido tendo uma permea-
bilidade a gas que é menor do que a permeabilidade do dior-
gano- polisiloxano reticulado.

2. Composicao, de acordo com a reivindicacao 1,
CARACTERIZADA pelo fato do diorganopolisiloxano com termina-
cdo em silanol (a) ter a férmula geral:

MaDpD '

onde "a" & 2, e "b" é igual ou maior do que 1 e
"c" & zero ou positivo; M é

(HO) 3-x-yR*xR?yS1i01/2

onde "x" & 0, 1 ou 2 e "y" &0 ou 1, sujeito a 1li-
mitacdo de x + y ser menor do que ou igual a 2, R* e R? cada
um deles independentemente é um grupo de hidrocarbonetos mo-
novalente de até 60 atomos de carbono; D é

R3R¥8101/2;

onde R® e R? cada um deles é independentemente um
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grupo de hidrocarbonetos monovalente de até 60 &atomos de
carbono; e D' é

R°R®S10,,2

onde R® e R® sdo cada um deles, independentemente,
um grupo de hidrocarbonetos monovalente de até 60 &tomos de
carbono.

3. Composigdo, de acordo com a reivindicacédo 1,
CARACTERIZADA pelo fato do reticulador (b) ser um alquil-
silicato tendo a férmula:

(R0) (R0) (R'®0) (R'0) Si

onde R, R!®, R'® e R' sdo escolhidos independente-
mente de radicais de hidrocarbonetos Ci a Ceo monovalentes.

4. Composicgdo, de acordo com a reivindicagado 1,
CARACTERIZADA pelo fato do catalisador (c) ser um catalisa-
dor de estanho.

5. Composigdo, de acordo com a reivindicacédo 4,
CARACTERIZADA pelo fato do catalisador de estanho ser esco-
lhido do grupo consistindo de dibutilestanhodilaurato, dibu-
tilestanhodiacetato, dibutilestanhodimetéxido, estanhooctoa-
to, isobutilestanhotriceroato, dibutilestanhooxido, dibuti-
lestanho bis-diisococtilftalato, bis-tripropoxisilil diocti-
lestanho, dibutilestanho bis-acetil- acetona, dibutilestanho
diéxido silitado, carbometoxifenil estanho tris-uberato, i-
sobutilestanho triceroato, dimetil- estanho dibutirato, di-
metilestanho di-neodecanoato, trietil- estanho tartarato,
dibutilestanho dibenzoato, oleato de estanho, naftenato de
estanho, butilestanhotri-2-etilexilexoato, estanhobutirato,

diorganoestanho bis B-dicetonatos, e misturas dos mesmos
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6. Composicdo, de acordo com a reivindicacédo 1,
CARACTERIZADA pelo fato do nanocomposto inorgdnico- orgénico
ser constituido pelo menos de um componente inorganico que é
um nanoparticulado inorgédnico em camadas e pelo menos um
componente organico que €& um organopolisiloxano amdénio qua-
ternario.

7. Nanocomposto inorgdnico-orgénico, de acordo com
a reivindicacdo 6, CARACTERIZADO pelo fato do nanoparticula-
do inorganico em camadas possuir cdtions de troca que sao
pelo menos um membro escolhido do grupo de Na*, ca?*, Aal*,
Fe?t, rFe’*, Mg?', e misturas dos mesmos.

8. Nanocomposto inorgdnico-organico, de acordo com
a reivindicacdo 6, CARACTERIZADO pelo fato do nanoparticula-
do em camadas ser pelo menos um membro escolhido do grupo
consistindo de montmorilonita, montmorilonita de sédio,
montmorilonita de cdlcio, montmorilonita de magnésio, non-
tronita, beidelita, volconscoita, laponita, hectorita, sapo-
nita, sauconita, magadita, gueniaita, soboquita, svindordi-
ta, stevensita, vermiculita, haloisita, o6xidos de aluminato,
hidrotalcita, ilita, rectorita, tarosovita, lediquitecaoli-
nita e misturas dos mesmos.

9. Nanocomposto inorgdnico-orgédnico, de acordo com
a reivindicagéo'6, CARACTERIZADO pelo fato do organo- poli-
siloxano amdnio quaternédrio ser pelo menos um diorganopoli-
siloxano contendo aménio tendo a férmula:

MaDpD ' ¢

onde "a" é& 2, e "b" é igual ou maior do que 1 e

"e" & zero ou positivo; M é
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[R3,NR*] 3-x-yR*xR?yS101/2

onde "x" &€ 0, 1 ou 2 e "y" é 0 ou 1, sujeito a 1li-
mitacdo de x + y ser menor do que ou igual a 2, "z" é 2, R?
e R? cada um deles, independentemente, é um grupo de hidro-
carbonetos monovalente de até 60 carbonos; R?* é escolhido do
grupo consistindo de H e um grupo de hidrocarbonetos monova-
lente de até 60 carbonos; R?! & um grupo de hidrocarbonetos
monovalente de até 60 carbonos; D é

R°R®5101,2

onde R® e R® sdo cada um deles, independentemente,
um grupo de hidrocarbonetos monovalente de até 60 Aatomos de
carbono; e D' &

R’R%510,,,

onde R’ e R® s3ao cada um deles, independentemente,
um grupo de hidrocarbonetos monovalente contendo amina com a
férmula geral:

[R%.NR']

onde "a" é 2, R® é escolhido do grupo consistindo
de H e um grupo de hidrocarbonetos monovalente de até 60
carbonos; R!?® & um grupo de hidrocarbonetos monovalente de
até 60 carbonos.

10. Nanocomposto inorgdnico-organico, de acordo
com a reivindicacdo 9, CARACTERIZADO pelo fato do grupo amd-
nio quaternadrio ser representado pela férmula R°R’R®N*X", on-
de pelo menos um dos R®, R’ e R® é um alcoxi silano de até 60
4tomos de carbono e os restantes sdo um grupo alquila ou al-
quenila de até 60 &tomos de carbono e X é um anion.

11. Composicgdo, de acordo com a reivindicacédo 1,
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CARACTERIZADA pelo fato do polimero sélido (e) ser escolhido
do grupo consistindo de polietileno de baixa densidade, po-
lietileno de densidade muito baixa, polietileno linear de
baixa densidade, polietileno de alta densidade, polipropile-
no, poliisobutileno, acetato de polivinila, &lcool polivini-
lico, poliestireno, policarbonato, poliéster, como, polieti-.
leno tereftalato, polibutileno tereftalato, polietileno naf-
talato, polietileno tereftalato modificado por glicol, clo-
reto de polivinila, cloreto de polivinilideno, fluoreto de
polivinilideno, poliuretana termoplastica, acrilonitrila bu-
tadieno estireno, polimetilmetacrilato, fluoreto de polivi-
nila, poliamidas, polimetilpenteno, poliimida, polieterimi-
da, poliéter éter cetona, polisulfonas, poliéter sulfona,
etileno clorotrifluoretileno, politetrafluoretileno, acetato
de celulose, butirato de acetato de celulose, cloreto de po-
livinila plastificado, ionémeros, sulfeto de polifenileno,
anidrido estireno-maleico, 6xido de polifenileno modifica-
do, borracha de etileno-propileno, polibutadieno, policloro-
preno, poliisopreno, poliuretana, estireno- butadieno-
estireno, estireno-etileno-butadieno-estireno, poli- metil-
fenilsiloxano e misturas dos mesmos.

12. Composigdo, de acordo com a reivindicacéo 1,
CARACTERIZADA pelo fato de ser ainda composta pelo menos de
um componente opcional escolhido do grupo consistindo de
promotor de adesao, tensoativo, corante, pigmento, plastifi-
cante, cargas diferentes de nanocomposto inorganico- organi-
co, antioxidante, estabilizante de UV, e biocida.

13. Composigdo, de acordo com a reivindicacdo 12,



10

15

20

25

CARACTERIZADA pelo fato do promotor de adesdo ser escolhido

do grupo consistindo de n-2-aminoetil-3-
aminopropiltrimetoxisilano, 1,3,5-
tris(trimetoxisililpropil)isocianurato, Y-

aminopropiltrietoxisilano, y-aminopropiltrimetoxisilano, a-
minopropiltrimetoxisilano, bis-y-trimetoxisililpropil)amina,
N-fenil-y-aminopropiltrimetoxisilano,

triaminofuncionaltrimetoxisilano, Y-
aminopropilmetildietoxisilano,

y-aminopropilmetildietoxisilano, metacriloxipro-
pil- trimetoxisilano,

metilaminopropiltrimetoxisilano, \a
glicidoxipropiletildimetoxisilano,

y-glicidoxipropiltrimetoxisilano, y-glicidoxietil-
trimetoxisilano,

B—(3,4—epoxicicloexil)propiltrimetoxisilano, B-
(3, 4-epoxicicloexil)etilmetildimetoxisilano, isocianatopro-
piltrietoxisilano,

isocianatopropilmetildimetoxisilano, B-cianoetil-
trimetoxisilano,

y-acriloxipropiltrimetoxisilano, Y-
metacriloxipropilmetildimetoxisilano,

4-amino-3, 3-dimetilbutiltrimetoxisilano, e n-etil-
3- trimetoxisilil-2-metilpropanamina, e misturas dos mesmos.

14. Composigdo, de acordo com a reivindicagédo 12,
CARACTERIZADA pelo fato do tensoativo ser um tensoativo néo
idénico escolhido do grupo consistindo de polietileno glicol,

polipropileno glicol, O&leo de ricino etoxilado, etoxilatos
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de &acido oleico, alquilfenol etoxilatos, copolimeros de 6xi-
do de etileno e éxido de propileno e copolimeros de silico-
nes e poliéteres, copolimeros de silicones e copolimeros de
6xido de etileno e 6xido de propileno e misturas dos mesmos.

15. Composicgdo, de acordo com a reivindicacdo 14,
CARACTERIZADA pelo fato do tensoativo ndo idnico ser esco-
l1hido do grupo consistindo de copolimeros de 6xido de etile-
no e 6xido de propileno, copolimeros de silicones e poliéte-
res, copolimeros de silicones e copolimeros de 6xido de eti-
leno e 6xido de propileno e misturas dos mesmos.

16. Composigdo, de acordo com a reivindicacédo 12,
CARACTERIZADA pelo fato da carga diferente do nanocomposto
inorganico-orgadnico ser escolhida do grupo consistindo de
carbonato de calcio, carbonato de calcio precipitado, carbo-
nato de céalcio coloidal, carbonato de céalcio tratado com
compostos de estearato ou dcido estedrico, silica defumada,
silica precipitada, silica gel, silicatos hidrofobizados,
silicas gel hidréfilas, quartzo triturado, quartzo moido,
alumina, hidréxido de aluminio, hidrdéxido de titédnio, argi-
la, caulin, bentonita montmorilonita, terra diatomicea, 6xi-
do de ferro, negro de fumo e grafite, mica, talco, e mistu-
ras dos mesmos.

17. Composicdo curavel, de acordo com a reivindi-
cacdo 1, CARACTERIZADA pelo fato de:

o diorganopolisiloxano com terminacdo em silanol
(a) ter a férmula geral:

MaDpD' ¢

onde "a" é 2, e "b" é igual ou maior do que 1 e
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"c" & zero ou positivo; M é

(HO) 3-x-yR*xR2yS101/2

onde "x" & 0, 1 ou 2 e "y" é 0 ou 1, sujeito a li-
mitacdo de x + y ser menor do que ou igual a 2, R e R? cada
um deles independentemente é um grupo de hidrocarbonetos mo-
novalente de até 60 atomos de carbono; D &

R3R?S101,2;

onde R® e R? cada um deles é independentemente um
grupo de hidrocarbonetos monovalente de até 60 atomos de
carbono; e D' é

R3R®S10,,2

onde R® e R® sdo cada um deles, independentemente,
um grupo de hidrocarbonetos monovalente de até 60 &tomos de
carbono;

reticulador (b) é um alquilsilicato tendo a formu-
la:

(RM0) (R*®0) (R*®0) (R*70) Si

onde R, R!®, R'® e R' s&o escolhidos independente-
mente de radicais de hidrocarbonetos monovalentes de até 60
dtomos de carbono;

o catalisador (c) é um catalisador de estanho; e

a porcdo do nanoparticulado inorgénico do nanocom-
posto inorgé&nico-orgéanico (d) é escolhida do grupo consis-
tindo de

montmorilonita, montmorilonita de sédio, montmori-
lonita de calcio, montmorilonita de magnésio, nontronita,
peidelita, volconscoita, laponita, hectorita, saponita, sau-

conita, magadita, gqueniaita, soboquita, svindordita, steven-
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sita, vermiculita, haloisita, 6xidos de aluminato, hidrotal-
cita, ilita, rectorita, tarosovita, leidiquita, caolinita e,
misturas dos mesmos, a porcdo orgdnica do nanocomposto inor-
gédnico-orgadnico (d)-sendo pelo menos um composto aménio qua-
ternario RPR'R®N'X™, onde pelo menos um dos R®, R’ e R® & um
alcoxi silano de até 60 atomos de carbono e os restantes sao
um grupo alquila ou alquenila de até 60 &tomos de carbono e
X €& um anion.

18. Composicdo curada, CARACTERIZADA pelo fato de
estar de acordo com a reivindicagéo 1.

19. Composicdo curada, CARACTERIZADA pelo fato de
estar de acordo com a reivindicagdo 1l.

20. Composicdo curada, CARACTERIZADA pelo fato de
estar de acordo com a reivindicagdo 12.

21. Composicdo curada, CARACTERIZADA pelo fato de
estar de acordo com a reivindicacgado 17.

22. Composigdo, de acordo com a reivindicacdo 18,
CARACTERIZADA pelo fato de apresentar um coeficiente de per-
meabilidade de argdénio n&o superior a cerca de 900 barrers.

23. Composicdo, de acordo com a reivindicacédo 19,
CARACTERIZADA pelo fato de apresentar um coeficiente de per-
meabilidade de argénio ndo superior a cerca de 900 barrers.

24. Composicdo, de acordo com a reivindicacédo 20,
CARACTERIZADA pelo fato de apresentar um coeficiente de per-
meabilidade de argdénio ndo superior a cerca de 900 barrers.

25. Composigdo, de acordo com a reivindicacédo 21,
CARACTERIZADA pelo fato de apresentar um coeficiente de per-

meabilidade de argdénio ndo superior a cerca de 900 barrers.
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RESUMO
“COMPOSICAO SELANTE CONTENDO CARGA DE NANOCOMPOS-
TOS INORGANICOS-ORGANICOS”
Esta invengdo refere-se a uma composigdo curéavel
na temperatura ambiente contendo, inter alia, diorganopoli-
siloxanos e nanocompostos inorgdnicos- organicos, a composi-

cdo curada apresentando uma baixa permeabilidade a gases.



	BIBLIOGRAPHY
	DESCRIPTION
	CLAIMS
	DRAWINGS
	ABSTRACT

