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Beschreibung
Gebiet der Erfindung

[0001] Die vorliegende Erfindung betrifft mineralgefullte halogenierte Butylelastomere, insbesondere Brom-
butylelastomere (BIIR).

Allgemeiner Stand der Technik

[0002] Es ist bekannt, dass verstarkende Fullstoffe wie zum Beispiel Rul® und Kieselsaure die Festigkeits-
und Materialermidungseigenschaften elastomerer Verbindungen deutlich verbessern. Es ist auRerdem be-
kannt, dass es zwischen dem Elastomer und dem Fillstoff zu einer chemischen Wechselwirkung kommt. Zum
Beispiel kommt es zwischen Ruf} und hochgradig ungesattigten Elastomeren, wie zum Beispiel Polybutadien
(BR) und Styrenbutadiencopolymeren (SBR), zu einer guten Wechselwirkung, was an der grolen Anzahl von
Kohlenstoff-Kohlenstoff-Doppelbindungen liegt, die in diesen Copolymeren vorhanden sind. Butylelastomere
haben unter Umstéanden nur ein Zehntel, oder weniger, der Kohlenstoff-Kohlenstoff-Doppelbindungen, die man
in BR oder SBR findet, und Verbindungen aus Butylelastomeren interagieren bekanntermaf3en schlecht mit
Ruf3. Zum Beispiel fihrt eine Verbindung, die durch Vermischen von Ruf3 mit einer Kombination aus BR und
Butylelastomeren hergestellt ist, zu BR-Domanen, die den gréf3ten Teil des RulRes enthalten, und Butyl-Doma-
nen, die sehr wenig Rul® enthalten. Es ist aulerdem bekannt, dass Butylverbindungen eine schlechte Abrieb-
festigkeit aufweisen.

[0003] Die kanadische Patentanmeldung 2,293,149 zeigt, dass es mdglich ist, gefiillte Butylelastomerzusam-
mensetzungen mit verbesserten Eigenschaften durch Kombinieren von Halobutylelastomeren mit Kieselsaure
und spezifischen Silanen herzustellen. Diese Silane agieren als Dispergier- und Verbindungshilfsstoffe zwi-
schen dem halogenierten Butylelastomer und dem Fillstoff. Allerdings ist ein Nachteil der Verwendung von Si-
lanen das Freisetzen von Alkohol wahrend des Prozesses der Herstellung und moglicherweise wahrend der
Gebrauchs des mittels dieses Prozesses hergestellten Fabrikats. AulRerdem erhéhen Silane deutlich die Kos-
ten des entstandenen Fabrikats.

[0004] Die gleichzeitig anhangige kanadische Patentanmeldung 2,339,080 offenbart, dass gefiillte Halobuty-
lelastomerverbindungen, die bestimmte organische Verbindungen aufweisen, die mindestens eine basische
stickstoffhaltige Gruppe und mindestens eine Hydroxylgruppe enthalten, die Wechselwirkung von Halobutyle-
lastomeren mit Ru® und mineralischen Fllstoffen verbessern, was zu verbesserten Eigenschaften der Verbin-
dung wie zum Beispiel Zugfestigkeit und Abrieb (DIN) fihrt. EP-A-0 857 752 lehrt eine Kautschukzusammen-
setzung enthaltend einen spezifischen Silanhaftvermittler.

Kurzdarstellung der Erfindung

[0005] Die vorliegende Erfindung stellt ein Verfahren zur Herstellung von Zusammensetzungen bereit, die
Halobutylelastomere, mindestens einen mineralischen Fullstoff und eine Mischung aus mindestens einer Sila-
zanverbindung und einem Additiv, enthaltend mindestens eine Hydroxylgruppe und eine funktionelle Gruppe,
enthaltend ein basisches Amin, aufweisen, wie in Anspruch 1 definiert. Die vorliegende Erfindung stellt gefillte
Halobutylelastomerzusammensetzungen, enthaltend Halobutylelastomeren, mindestens einen mineralischen
Fullstoff und eine Mischung aus mindestens einer Silazanverbindung und dem Additiv. Insbesondere stellt sie
ein Mittel bereit, um solche gefillten Zusammensetzungen ohne Freisetzen. von Alkohol und zu deutlich ver-
ringerten Kosten im Vergleich zu einschlagig bekannten Verfahren herzustellen.

[0006] Es ist Uberraschenderweise entdeckt worden, dass Mischungen aus Silazanverbindungen und dem
Additiv, enthaltend mindestens eine Hydroxylgruppe und eine funktionelle Gruppe, enthaltend ein basisches
Amin, die Wechselwirkung von Halobutylelastomeren mit mineralischen Fullstoffen verbessern, was zu verbes-
serten Eigenschaften der Verbindung wie zum Beispiel Zugfestigkeit und Abrieb (DIN) fihrt. Man geht davon
aus, dass Silazanverbindungen die Dispersion und die chemische Verbindung der Kieselsdure mit den halo-
genierten Elastomeren bewirken.

[0007] Dementsprechend stellt die vorliegende Erfindung gemaf einem weiteren Aspekt ein Verfahren bereit,
bei dem man ein Halobutylelastomer mit mindestens einem mineralischen Fullstoff in Gegenwart eines Ge-
mischs aus wenigstens einer Silazanverbindung und dem Additiv, enthaltend mindestens eine Hydroxylgruppe
und eine funktionelle Gruppe, enthaltend ein basisches Amin, vermischt und das entstandene gefillte Halobu-
tylelastomer hartet. Die entstandene Zusammensetzung, die verbesserte Eigenschaften aufweist, bildet einen
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weiteren Aspekt der Erfindung.

[0008] Des Weiteren ist festgestellt worden, dass Gemische aus Silazanverbindungen und dem Additiv, ent-
haltend mindestens eine Hydroxylgruppe und eine funktionelle Gruppe, enthaltend ein basisches Amin, die
Wechselwirkung zwischen Halobutylelastomeren und mineralischen Fllstoffen verbessern, was zu verbesser-
ten Eigenschaften der Verbindung, wie beispielsweise Zugfestigkeit und Abriebfestigkeit (DIN), fihrt.

[0009] Das Halobutylelastomer, das mit dem mineralischen Fllstoff und der Silazanverbindung oder Mi-
schung aus Silazanverbindung und hydroxyl- und aminhaltigem Additiv vermischt wurde kann eine Mischung
mit einem anderen Elastomer oder einer anderen Elastomerverbindung sein. Das Halobutylelastomer sollte
mehr als 5% einer solchen Mischung ausmachen. Vorzugsweise sollte das Halobutylelastomer mindestens
10% einer solchen Mischung ausmachen. In manchen Fallen ist es bevorzugt, keine Mischungen zu verwen-
den, sondern das Halobutylelastomer als das einzige Elastomer zu verwenden. Wenn Mischungen verwendet
werden sollen, dann kann jedoch das andere Elastomer zum Beispiel Naturkautschuk, Polybutadien, Styren-
butadien oder Polychloropren oder eine Elastomerverbindung sein, die ein oder mehrere dieser Elastomere
enthalt.

[0010] Das gefillte Halobutylelastomer kann gehartet werden, um ein Produkt zu erhalten, das verbesserte
Eigenschaften hat, wie zum Beispiel verbesserte Abriebfestigkeit, Walzbestandigkeit und Traktion. Das Harten
kann mit Schwefel erreicht werden. Die bevorzugt Menge an Schwefel liegt im Bereich von 0,3 bis 2,0 Teilen
je hundert Teile Kautschuk. Es kann auch ein Aktivator, zum Beispiel Zinkoxid, in einer Menge im Bereich von
0,5 Gewichtsteilen bis 2 Gewichtsteilen verwendet werden. Dem Elastomer kénnen vor dem Harten noch wei-
tere Inhaltsstoffe beigegeben werden, zum Beispiel Stearinsdure, Antioxidanzien oder Beschleuniger. Das
Harten mit Schwefel erfolgt dann auf eine beliebige bekannte Weise. Siehe zum Beispiel "The Compounding
and Vulcanization of Rubber" aus Kapitel 2, "Rubber Technology", 3. Auflabe, Verlag Chapman & Hall, 1995,
dessen Offenbarung hiermit fur die Lander, in denen eine solche Verfahrensweise zulassig ist, durch Bezug-
nahme in den vorliegenden Text aufgenommen wird.

[0011] Es kdnnen auch andere Harter verwendet werden, von denen man weil3, dass sie Halobutylelastome-
re harten. Es sind eine Anzahl von Verbindungen bekannt, die Halobutylelastomere harten, zum Beispiel wie
bis-Dienophile (beispielsweise m-Phenyl-bis-maleinimid, HVA2), Phenolharze, Amine, Aminosauren, Peroxi-
de, Zinkoxid und dergleichen. Es kdnnen auch Kombinationen der oben erwahnten Harter verwendet werden.

[0012] Das mineralgeflillte Halobutylelastomer der Erfindung kann vor der Hartung mit Schwefel mit anderen
Elastomeren oder Elastomerverbindungen vermischt werden. Dies wird weiter unten erértert.

Detaillierte Beschreibung der Erfindung

[0013] Der Begriff "Halobutylelastomer(e)" meint im Sinne des vorliegenden Textes ein chloriniertes oder bro-
miertes Butylelastomer. Bromierte Butylelastomere sind bevorzugt, und die Erfindung wird beispielhaft anhand
solcher Brombutylelastomere veranschaulicht. Es versteht sich jedoch, dass sich die Erfindung auf den Ge-
brauch chlorinierter Butylelastomere erstreckt.

[0014] Als nicht-einschrankende Halobutylelastomere, die in der Durchflihrung dieser Erfindung geeignet
sind, seien somit brominierte Butylelastomere genannt. Solche Elastomere kdnnen durch Bromierung von Bu-
tylkautschuk erhalten werden (der ein Copolymer eines Isoolefins, gewdhnlich Isobutylen, und eines Comono-
mers ist, das gewdhnlich ein C,- bis Cg-konjugiertes Diolefin ist, vorzugsweise Isopren — (bromierte Isobu-
ten-Isopren-Copolymere BIIR)). Es kdnnen jedoch auch andere Comonomere anstelle von konjugierten Diole-
finen verwendet werden; es seien hier Alkyl-substituierte aromatische Vinylcomonomere genannt, wie zum
Beispiel C,-C,-Alkyl-substituiertes Styren. Ein Beispiel eines solchen Elastomers, das auf dem freien Markt er-
haltlich ist, ist ein bromiertes Isobutylen-Methylstyren-Copolymer (BIMS), in dem das Comonomer p-Methyl-
styren ist.

[0015] Bromierte Butylelastomere enthalten in der Regel im Bereich von 0,1 bis 10 Gewichtsprozent Wieder-
holungseinheiten, die von Diolefin abgeleitet sind (vorzugsweise Isopren), und im Bereich von 90 bis 99,9 Ge-
wichtsprozent Wiederholungseinheiten, die von Isoolefin abgeleitet sind (vorzugsweise Isobutylen) (auf der
Basis des Kohlenwasserstoffgehalts des Polymers), und im Bereich von 0,1 bis 9 Gewichtsprozent Brom (auf
der Basis des Brombutylpolymers). Ein typisches Brombutylpolymer hat ein Molekulargewicht, als die Moo-
ney-Viskositat gemafR DIN 53 523 (ML 1 + 8 bei 125°C) ausgedriickt, im Bereich von 25 bis 60.
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[0016] Zur Verwendung in der vorliegenden Erfindung enthalt das bromierte Butylelastomer vorzugsweise im
Bereich von 0,5 bis 5 Gewichtsprozent Wiederholungseinheiten, die von Isopren abgeleitet sind (auf der Basis
des Kohlenwasserstoffgehalts des Polymers), und im Bereich von 95 bis 99,5 Gewichtsprozent Wiederho-
lungseinheiten, die von Isobutylen abgeleitet sind (auf der Basis des Kohlenwasserstoffgehalts des Polymers),
und im Bereich von 0,2 bis 3 Gewichtsprozent, bevorzugt von 0,75 bis 2,3 Gewichtsprozent, Brom (auf der Ba-
sis des Brombutylpolymers).

[0017] Dem bromierten Butylelastomer kann ein Stabilisator beigegeben werden. Zu geeigneten Stabilisato-
ren gehoren Kalziumstearat und epoxidiertes Sojabohnendl, die vorzugsweise in einer Menge im Bereich von
0,5 bis 5 Gewichtsteilen je 100 Gewichtsteile des bromierten Butylkautschuks (phr) eingesetzt werden.

[0018] Zu Beispielen geeigneter bromierter Butylelastomere gehéren Bayer Bromobutyl® 2030, Bayer Bromo-
butyl® 2040 (BB2040) und Bayer Bromobutyl® X2, die bei Bayer zu beziehen sind. Bayer BB2040 hat eine Moo-
ney-Viskositat (ML 1 + 8 bei 125°C) von 39 +4, einen Bromgehalt von 2,0 £0,3 Gewichts-% und ein ungefahres
Molekulargewicht von 500.000 g/mol.

[0019] Das bromierte Butylelastomer, das in dem erfindungsgemafen Verfahren verwendet wird, kann auler-
dem ein Pfropfcopolymer aus einem bromierten Butylkautschuk und einem Polymer auf der Basis eines kon-
jugierten Diolefinmonomers sein. Unsere gleichzeitig anhangige kanadische Patentanmeldung 2,279,085 be-
trifft ein Verfahren zur Herstellung solcher Pfropfcopolymere durch Mischen eines festen bromierten Butylkau-
tschuks mit einem festen Polymer auf der Basis eines konjugierten Diolefinmonomers, das auch einige
C-S-(S),-C-Bindungen enthalt, wobei n eine ganze Zahl von 1 bis 7 ist, wobei das Mischen bei einer Tempera-
tur von uber 50°C und mit einer Dauer ausgefihrt wird, die ausreicht, um das Pfropfen zu bewirken. Die Offen-
barung dieser Anmeldung wird hiermit, durch Bezugnahme in den vorliegenden Text aufgenommen. Das
Brombutylelastomer des Pfropfcopolymers kann ein beliebiges von denen sein, die oben beschrieben wurden.
Die konjugierten Diolefine, die in das Pfropfcopolymer eingebaut werden kénnen, haben im Allgemeinen fol-
gende Strukturformel:

Ry Ry

wobei R ein Wasserstoffatom oder eine Alkylgruppe, die 1 bis 8 Kohlenstoffatome enthalt, ist und wobei R, und
R,, gleich oder verschieden sein kénnen und aus der Gruppe bestehend aus Wasserstoffatomen und Alkyl-
gruppen, die 1 bis 4 Kohlenstoffatome enthalten, ausgewabhlt sind. Als einige reprasentative nicht-einschran-
kende Beispiele geeigneter konjugierter Diolefine seien genannt: 1,3-Butadien, Isopren, 2-Methyl-1,3-pentadi-
en, 4-Butyl-1,3-pentadien, 2,3-Dimethyl-1,3-pentadien 1,3-Hexadien, 1,3-Octadien, 2,3-Dibutyl-1,3-pentadien,
2-Ethyl-1,3-pentadien, 2-Ethyl-1,3-butadien und dergleichen. Konjugierte Diolefinmonomere, die 4 bis 8 Koh-
lenstoffatome enthalten, sind bevorzugt, wobei 1,3-Butadien und Isopren besonders bevorzugt sind.

[0020] Das Polymer auf der Basis eines konjugierten Dienmonomers kann ein Homopolymer oder ein Copo-
lymer aus zwei oder mehr konjugierten Dienmonomeren oder ein Copolymer mit einem aromatischen Vinylmo-
nomer sein.

[0021] Die aromatischen Vinyimonomere, die optional verwendet werden kénnen, werden so ausgewahlt,
dass sie mit den verwendeten konjugierten Diolefinmonomeren copolymerisiert werden kénnen. Im Allgemei-
nen kann jedes aromatische Vinylmonomer, das bekanntermaf3en mit Organoalkalimetallinitiatoren polymeri-
siert, verwendet werden. Solche aromatischen Vinylmonomere enthalten gewdhnlich im Bereich von 8 bis 20
Kohlenstoffatomen, bevorzugt 8 bis 14 Kohlenstoffatome. Als einige Beispiele aromatischer Vinylmonomere,
die sich auf diese Weise copolymerisieren lassen, seien genannt: Styren, alpha-Methylstyren, verschiedene
Alkylstyrene, einschlieRlich p-Methylstyren, p-Methoxystyren, 1-Vinylnaphthalen, 2-Vinylnaphthalen, 4-Vinylto-
luen und dergleichen. Styren ist fiir die Copolymerisation mit 1,3-Butadien allein oder fiir die Terpolymerisation
sowohl mit 1,3-Butadien als auch Isopren bevorzugt.

[0022] Das halogenierte Butylelastomer kann allein oder in Kombination mit anderen Elastomeren verwendet
werden, wie zum Beispiel:
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BR — Polybutadien

ABR - Butadien/C,-C,-Alkylacrylatcopolymere

CR — Polychloropren

IR — Polyisopren

SBR — Styren-Butadien-Copolymere mit einem Styrengehalt von 1 bis 60, bevorzugt 20 bis 50 Ge-
wichts-%

IR — Isobutylene-Isopren-Copolymere

NBR — Butadien-Acrylnitril-Copolymere mit einem Acrylnitrilgehalt von 5 bis 60, bevorzugt 10 bis 40 Ge-
wichts-%

HNBR — teilweise hydrierte oder vollstandig hydrierte NBR
EPDM — Ethylen-Propylen-Dien-Copolymeren

[0023] Der Fullstoff besteht aus Teilchen eines Minerals. Als Beispiele seien genannt:Kieselsaure, Silikate,
Ton (wie zum Beispiel Bentonit), Gips, Aluminiumoxid, Titandioxid, Talk und dergleichen sowie Mischungen da-
von.

[0024] Weitere Beispiele sind:
— hochdisperse Kieselsauren, die zum Beispiel durch das Ausfallen von Silikatlésungen oder die Flammhy-
drolyse von Siliziumhaliden hergestellt werden, mit spezifischen Oberflachen von 5 bis 1000, bevorzugt 20
bis 400 m?/g (BET-spezifische Oberflache), und mit Primarteilchengréfen von 10 bis 400 nm; die Kiesel-
sauren kénnen optional auch als vermischte Oxide mit anderen Metalloxiden wie zum Beispiel denen von
Al, Mg, Ca, Ba, Zn, Zr und Ti vorliegen;
— synthetische Silikate, wie zum Beispiel Aluminiumsilikat und Alkalierdmetallsilikat wie
— Magnesiumsilikat oder Kalziumsilikat, mit BET-spezifischen Oberflachen von 20 bis 400 m?/g und Primar-
teilchendurchmessern von 10 bis 400 nm;
— naturliche Silikate, wie zum Beispiel Kaolin und andere naturlich vorkommende Kieselsaure;
— Glasfasern und Glasfaserprodukte (Verfilzung, Extrudate) oder Glasmikrokugeln;
— Metalloxide, wie zum Beispiel Zinkoxid, Kalziumoxid, Magnesiumoxid und Aluminiumoxid;
— Metallcarbonate, wie zum Beispiel Magnesiumcarbonat, Kalziumcarbonat und Zinkcarbonat;
— Metallhydroxide, zum Beispiel Aluminiumhydroxid und Magnesiumhydroxide;

oder Kombinationen davon.

[0025] Diese mineralischen Teilchen haben Hydroxylgruppen auf ihrer Oberflache, wodurch sie hydrophil und
oleophobisch werden. Dies erschwert das Problem, eine gute Wechselwirkung zwischen den Flillstoffteilchen
und dem Butylelastomer zu erreichen. Fir viele Zwecke ist das bevorzugte Mineral Kieselsaure, speziell Kie-
selsaure, die durch die Kohlendioxidausfallung von Natriumsilikat hergestellt wurde.

[0026] Getrocknete amorphe Kieselsaureteilchen, die sich zur Verwendung gemal der Erfindung eignen, ha-
ben eine mittlere agglomerierte TeilchengréfRe im Bereich von 1 bis 100 Mikron, bevorzugt zwischen 10 und 50
Mikron und besonders bevorzugt zwischen 10 und 25 Mikron. Es ist bevorzugt, dass weniger als 10 Volumen-
prozent der agglomerierten Teilchen kleiner als 5 Mikron oder gréf3er als 50 Mikron sind. Eine geeignete amor-
phe getrocknete Kieselsdure hat eine BET-Oberflache, gemessen nach der Deutschen Industrienorm (DIN)
66131, zwischen 50 und 450 Quadratmetern je Gramm und eine DBP-Absorption, gemessen nach DIN 53601,
zwischen 150 und 400 Gramm je 100 Gramm Kieselsaure, und einen Trocknungsverlust, gemessen nach DIN
ISO 787/11, von 0 bis 10 Gewichtsprozent. Geeignete Kieselsaureflllstoffe sind auf dem freien Markt unter den
Warenzeichen HiSil® 210, HiSil® 233 und HiSil® 243 von PPG Industries, Inc. zu beziehen. Geeignet sind auch
Vulkasil® S und Vulkasil® N von der Bayer AG.

[0027] Diese mineralischen Flllstoffe konnen in Kombination mit bekannten nicht-mineralischen Fiillstoffen
verwendet werden, wie zum Beispiel:
— Rul3; der Ruf3, der hier zu verwenden ist, wird mittels des Lampenruf3-, des Ofenrul3- oder des Gasrul3-
verfahrens hergestellt und hat BET-spezifische Oberflachen von 20 bis 200 m?/g, zum Beispiel SAF-, ISAF-,
HAF-, FEF- oder GPF-Rul;

oder
— Kautschukgele, insbesondere jene auf der Basis von Polybutadien, Butadien-Styren-Copolymeren, Buta-
dien-AcryInitril-Copolymeren und Polychloropren.

[0028] Nicht-mineralische Fllstoffe werden normalerweise nicht als Fillstoff in den Halobutylelastomerzu-
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sammensetzungen der Erfindung verwendet, aber bei einigen Ausfiihrungsformen kdnnen sie in einer Menge
von bis zu 40 phr vorliegen. Es ist bevorzugt, dass der mineralische Fillstoff mindestens 55 Gewichts-% der
Gesamtmenge an Fullstoff ausmacht. Wenn die Halobutylelastomerzusammensetzung der Erfindung mit einer
anderen Elastomerzusammensetzung vermischt wird, so kann diese andere Zusammensetzung mineralische
und/oder nicht-mineralische Fillstoffe enthalten.

[0029] Die Silazanverbindung kann eine oder mehrere Silazangruppen haben, zum Beispiel Disilazane. Or-
ganische Silazanverbindungen sind bevorzugt. Als nicht-einschrankende Beispiele seien genannt: Hexame-
thyldisilazan, Heptamethyldisilazan, 1,1,3,3-Tetramethyldisilazan, 1,3-bis(chlormethyl)tetramethyldisilazan,
1,3-Divinyl-1,1,3,3-tetramethyldisilazan und 1,3-Diphenyltetramethyldisilazan.

[0030] Als Beispiele von Additiven, die Mischungen aus Halobutylelastomeren, Fllstoff und organischen Si-
lazanen verbesserte physikalische Eigenschaften verleihen, seien genannt: Proteine, Asparaginsaure, 6-Ami-
nocapronsaure, Diethanolamin und Triethanolamin. Das im wesentlichen vorhandene hydroxyl- und amin hal-
tige Additiv enthalt eine primare Alkoholgruppe und eine Amingruppe, die durch Methylenbriicken, die ver-
zweigt sein kénnen, getrennt sind. Die Verbindungen haben die allgemeine Formel HO-A-NH,, wobei A eine
C,-C,-Alkylengruppe darstellt, die geradkettig oder verzweigt sein kann.

[0031] Besonders bevorzugt sollte die Anzahl der Methylengruppen zwischen den zwei funktionalen Gruppen
im Bereich von 1 bis 4 liegen. Zu Beispielen bevorzugter Zuschlagstoffe gehéren Monoethanolamin und
N,N-Dimethyaminoalkohol.

[0032] Die Menge des in das Halobutylelastomer zu integrierenden Flllstoffs kann zwischen breiten Grenzen
variieren. Typische Mengen des Fillstoffs liegen im Bereich von 20 Gewichtsteilen bis 250 Gewichtsteilen, be-
vorzugt von 30 Teilen bis 100 Teilen, besonders bevorzugt von 40 bis 80 Teilen je hundert Teile Elastomer. Die
Menge der Silazanverbindung, die in dem Fiillstoff enthalten ist, liegt in der Regel im Bereich von 0,5 bis 10
Teilen je hundert Teile Elastomer, bevorzugt von 1 bis 6, besonders bevorzugt von 2 bis 5 Teilen je hundert
Teile Elastomer. Die Menge an hydroxyl- und aminhaltiges Additiv, das in Verbindung mit der Silazanverbin-
dung eingesetzt wird, liegt in der Regel im Bereich von 0,5 bis 10 Teilen je hundert Teile Elastomer, bevorzugt
von 1 bis 3 Teilen je hundert Teile Elastomer.

[0033] Des Weiteren konnen bis zu 40 Teile Weichmacherdl, bevorzugt von 5 bis 20 Teile, je hundert Teile
Elastomer vorhanden sein. Des Weiteren kann ein Schmiermittel, zum Beispiel eine Fettsdure wie zum Bei-
spiel Stearinsaure, in einer Menge von bis zu 3 Gewichtsteilen vorliegen, besonders bevorzugt in einer Menge
von bis zu 2 Gewichtsteilen.

[0034] Das eine oder die mehreren Halobutylelastomere, der eine oder die mehreren Flllstoffe und das eine
oder die mehreren Silazane oder Silazan/hydroxyl- und aminhaltige Additivmischungen werden zweckmafi-
gerweise bei einer Temperatur im Bereich von 25 bis 200°C miteinander vermischt. Es ist bevorzugt, dass die
Temperatur wahrend einer der Mischphasen héher als 60°C ist, und eine Temperatur im Bereich von 90 bis
150°C ist besonders bevorzugt. Normalerweise Ubersteigt die Mischdauer nicht eine Stunde. Eine Zeit im Be-
reich von 2 bis 30 Minuten ist gewdhnlich ausreichend. Das Mischen erfolgt zweckmafigerweise in einem
Zweiwalzenmischer, wodurch eine gute Dispersion des Fllstoffs in dem Elastomer erreicht wird. Das Mischen
kann auch in einem Banbury-Mischer oder einem internen Haake- oder Brabender-Miniaturmischer erfolgen.
Ein Extruder erzielt ebenfalls gute Mischergebnisse und hat den weiteren Vorteil, dass er kiirzere Mischzeiten
gestattet. Es ist aullerdem moglich, das Mischen in zwei oder mehr Stufen auszufiihren. Des Weiteren kann
das Mischen in verschiedenen Vorrichtungen ausgefiihrt werden. Zum Beispiel kann eine Stufe in einem inter-
nen Mischer und eine andere in einem Extruder ausgefihrt werden.

[0035] Die verstarkte Wechselwirkung zwischen dem Fullstoff und dem Halobutylelastomer fiihrt zu verbes-
serten Eigenschaften fiir das gefillte Elastomer. Zu diesen verbesserten Eigenschaften gehéren eine hdhere
Zugfestigkeit, eine héhere Abriebfestigkeit, eine geringere Permeabilitat und bessere dynamische Eigenschaf-
ten. Diese machen die gefiillten Elastomere fir eine Anzahl von Anwendungen besonders geeignet, ein-
schlie3lich beispielsweise die Verwendung in Reifenlaufflaichen und Reifenseitenwanden, Reifeninnerliners,
Tankauskleidungen, Schlduchen, Walzen, Forderbandern, Heizbalgen, Gasmasken, pharmazeutischen Um-
hdllungen und Dichtelementen.

[0036] Bei einer bevorzugten Ausflihrungsform der Erfindung werden ein Brombutylelastomer, vor-reagierte

Kieselsaureteilchen und optional Weichmacherolstreckmittel in einem Zweiwalzen-Walzwerk bei einer Walz-
werktemperatur von nominal 25°C vermischt. Die vermischte Verbindung wird dann in ein Zweiwalzen-Walz-
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werk eingebracht und bei einer Temperatur von ber 60°C vermischt. Es ist bevorzugt, dass die Temperatur
beim Mischen nicht zu hoch ist und besonders bevorzugt nicht 150°C Ubersteigt, weil bei hdheren Temperatu-
ren das Harten zu weit voranschreiten kann, was die Weiterverarbeitung behindert. Das Produkt des Mischens
dieser vier Inhaltsstoffe bei einer Temperatur von maximal 150°C ist eine Verbindung mit guten Belastungs-
und Dehnungseigenschaften, die problemlos in einem Vorwarmwalzwerk unter Beigabe von Harter weiterver-
arbeitet werden kann.

[0037] Die gefillten Halobutylkautschukzusammensetzungen der Erfindung, und insbesondere die gefillten
Brombutylkautschukzusammensetzungen, haben viele Verwendungszwecke, aber wir verweisen hier insbe-
sondere auf Reifenlaufflachenzusammensetzungen. Wichtige Merkmale einer Reifenlaufflachenzusammen-
setzung sind, dass sie einen geringen Rollwiderstand, eine gute Traktion, insbesondere auf nasser Fahrbahn,
und eine gute Abriebfestigkeit aufweisen, um ihnen VerschleilRfestigkeit zu verleihen. Erfindungsgemalie Zu-
sammensetzungen weisen diese winschenswerten Eigenschaften auf. Ein solcher Indikator fiir die Traktion
ist tan & bei 0°C, wobei ein hoher tan & bei 0°C mit guter Traktion korreliert. Ein Indikator des Rollwiderstandes
ist tan © bei 60°C, wobei ein niedriger tan & bei 60°C mit einem geringen Rollwiderstand korreliert. Der Rollwi-
derstand ist ein Mal des Widerstandes gegen eine Vorwartsbewegung des Reifens, und ein geringer Rollwi-
derstand ist erwiinscht, um den Kraftstoffverbrauch zu senken. Geringe Verlustmodulwerte bei 60°C sind
ebenfalls Indikatoren fir einen geringen Rollwiderstand. Wie in den folgenden Beispielen aufgezeigt wird, wei-
sen erfindungsgemafle Zusammensetzungen einen hohen tan & bei 0°C, einen niedrigen tan & bei 60°C und
einen geringen Verlustmodul bei 60°C auf.

[0038] Die Erfindung wird in den folgenden Beispielen weiter veranschaulicht.
Beispiele
Beschreibung der Tests:
Abriebfestigkeit:
DIN 53-516 (Emery-Papier mit Kérnung 60)
Test der dynamischen Eigenschaften:

[0039] Es wurden dynamische Tests (tan & bei 0°C und 60°C, Verlustmodul bei 60°C) mittels des GABO
durchgefiihrt. Der GABO ist ein dynamischer mechanischer Analysator zum Charakterisieren der Eigenschaf-
ten vulkanisierter Elastomermaterialien. Die dynamischen mechanischen Eigenschaften bilden ein Maf} der
Traktion, wobei die beste Traktion in der Regel bei hohen tan &-Werten bei 0°C erreicht wird. Niedrige tan
0-Werte bei 60°C, und insbesondere niedrige Verlustmoduln bei 60°C, sind Indikatoren eines geringen Rollwi-
derstandes. Es wurden RPA-Messungen unter Verwendung eines RPA 2000 von Alpha Technologies, das bei
100°C und einer Frequenz von 6 cpm arbeitete, vorgenommen. Es wurden Dehnungsversuche im Bereich von
0,1,0,2,0,5, 1; 2, 5,10, 20, 50 und 90° ausgefiihrt und gemessen.

Hartungsrheometrie:
ASTM D 52-89 MDR2000E Rheometer bei 1° Bogen und 1,7 Hz
Beschreibung der Inhaltsstoffe und allgemeines Mischungsverfahren:

Hi-Sil® 233 — Kieselsaure — ein Produkt von PPG
Sunpar® 2280 - Paraffinél, hergestellt von Sun Oil
Maglite® D — Magnesiumoxid, hergestellt von CP Hall

[0040] Das bromierte Butylelastomer (in allen Fallen handelsiibliches Bayer® Bromobutyl 2030), die Kiesel-
saure, das Ol und das Silazan/hydroxyl- und aminhaltige Additivmischung wurden vermischt, entweder:
i) in einem internen Banbury-Tangentialmischer, der mit 77 U/min arbeitete, wahrend er mittels eines auf
40°C eingestellten Mokon warmegeregelt wurde. Die Verbindungen wurden Uber einen Zeitraum von ins-
gesamt 6 Minuten vermischt. Die abschlielende Kautschuktemperatur lag im Bereich von 140°C bis 180°C;
oder
ii) in einem 6" x 12"-Zweiwalzen-Walzwerk, wobei sich die Walzen mit 24 und 32 U/min drehten. Das Walz-
werk wurde auf 25°C eingestellt. Die Gesamteinmischdauer betrug 10 Minuten. Die vermischten Verbindun-
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gen wurden dann weitere 10 Minuten "warmebehandelt", wobei die Walzentemperatur bei 110°C lag. Die
abschlieRende Kautschuktemperatur betrug 125°C.

[0041] Dann wurden der abgekihlten Probe Harter beigegeben, wobei die Temperatur des Walzwerkes 25°C
betrug.

Beispiel 1 (Vergleich)

[0042] Die Auswirkung der Einbindung von Silazan in halogenierte Butylelastomer-Kieselsaure-Verbindun-
gen wurde Uber die Formulierung mehrerer Verbindungen untersucht, von denen Hexamethyldisilazan (HMDZ)
als die Silazanverbindung eingebunden wurde. Zum Vergleich wurde auch eine halogenierte Butylelasto-
mer-Kieselsaure-Verbindung ohne Silazan als eine Kontrollverbindung hergestellt.

[0043] Bromierter Isoprenisobutylenkautschuk (BIIR) wurde mit dem Silazan und 60 Teilen je hundert Kaut-
schuk (per hundred rubber — phr) Kieselsaurefillstoff (HiSil® 233) in einem Banbury-Tangentialmischer unter
den oben beschriebenen Mischbedingungen vermischt. Dann wurden zu jeder der Verbindungen identische
Harterbestandteile (1 phr Stearinsaure, 0,5 phr Schwefel und 1,5 phr ZnO) in einer Kaltmuhle beigegeben. Die
Verbindungen wurden dann entweder t,(90) + 10 Minuten bei 170°C (fir DIN-Abriebtest) oder t(90) + 5 Minu-
ten bei 170°C gehartet und getestet. Tabellen 1 und 2 geben die Daten fir die Produktzusammensetzungen
und physikalischen Eigenschaften fur die HMDZ-haltigen Verbindungen und fir eine Verbindung ohne Fll-
stoffverbindungsmittel an.

[0044] Die Daten in Tabelle 1 zeigen deutlich die Auswirkung der Beigabe von HMDZ zum Unterstitzen der
Bindung und Verteilung des kieselsaurehaltigen Fullstoffs in dem bromierten Butylelastomer. Das Verhaltnis
M300/M100 dient gemeinhin als ein relatives Mal fur den Grad an Fullstoffverstarkung in einer Elastomerver-
bindung (je hdher das Verhaltnis, desto héher die Verstarkung). Obgleich das M300/M100-Verhaltnis fur Ver-
bindung 1d ohne HMDZ (Beispiel 1d dient hier als die Kontrollverbindung fiir die ibrigen Beispiele) 1,97 be-
tragt, reichen die M300/M100-Werte fir die HMDZ-haltigen Verbindungen von 3,76 bis 4,13 (siehe Eig. 1). Der
Wert des Komplexmoduls (G*, MPa) bei geringen Dehnungen, der aus RPA-Messungen erhalten wird, dient
gemeinhin als ein relatives Mal des Grades an Flillstoffverstarkung in einer Elastomerverbindung (je niedriger
der Wert G*, desto hoher der Grad der Flllstoffverteilung). Aus den Daten in Tabelle 1 geht hervor, dass bei
Hinzugabe von HMDZ zu bromierten Butylkautschuk-Kieselsadure-Verbindungen eine signifikante Verbesse-
rung der Fullstoffverteilung zu beobachten ist. Genauer gesagt, ist der G*-Wert fiir die Kontrollverbindung 2934
MPa, wahrend fir die HMDZ-haltigen Verbindungen dieser Wert im Bereich von 365 bis 631 MPa liegt (siehe

Fig. 2).

[0045] Vor allem zeigen die Daten in Tabelle 1 auch, dass die Verbesserung der Fiillstoffverteilung und Bin-
dung nicht die Gesamtverarbeitungsfahigkeit der entstandenen Verbindung beeinflusst. Aus dem Studium der
in Tabelle 1 und Eig. 3 angegebenen Mooney-Scorch-Daten Iasst sich erkennen, dass die Einbindung von
HMDZ in diese bromierten Butylkautschuk-Kieselsaure-Verbindungen die Scorch-Sicherheit signifikant ver-
bessert (d. h. eine Verlangerung der t03-Zeiten).

[0046] Bezlglich des Verhaltens dieser Verbindungen in Reifenlaufflachen werden die tand-Werte bei 0°C
und 60°C sowie die Verlustmodul (G", MPa)-Werte bei 60°C angefuhrt. Genauer gesagt, zeigen hohe tan
0-Werte bei 0°C eine gute Traktion, wahrend geringe tan 6-Werte bei 60°C und geringe G"-Werte bei 60°C ei-
nen geringen Rollwiderstand anzeigen. Anhand der Daten in Tabelle 2 lassen sich die positiven Auswirkungen
von HMDZ auf den 8-Wert bei 0°C und den G"-Wert bei 60°C erkennen. Wahrend die Kontrollverbindung einen
tan 6 (bei 0°C) von 0,23 und einen G" (bei 60°C) von 3,33 MPa aufweist, weisen HMDZ-haltige Verbindungen
tan 6-Werte (bei 0°C) im Bereich von 0,49 bis 0,88 und G"-Werte (bei 60°C) im Bereich von 0,93 bis 1,98 MPa
auf.

Beispiel 2

[0047] Die gleichzeitig anhangige kanadische Patentanmeldung 2,339,080 veranschaulicht den Nutzen von
Additiven, die wenigstens eine Hydroxylgruppe und wenigstens einen Substituenten, der eine basische Amin-
gruppe tragt, enthalten, fiir die Verteilung und Verstarkung von Kieselsaure in halogenierten Butylelastomer-
verbindungen. Angesichts der positiven Auswirkung, die bei der Einbindung von HMDZ in halogenierte Buty-
lelastomer-Kieselsaure-Verbindungen festgestellt wurde, wurden Mischungen aus HMDZ und hydroxyl- und
aminhaltigen Additiven des oben beschriebenen Typs untersucht. Dieses Beispiel untersucht die Auswirkung
der Einbindung von Mischungen aus HMDZ und Monoethanolamin (MEA) in halogenierte Butylelastomer-Kie-
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selsaure-Verbindungen, die in einem Banbury-Innenmischer hergestellt wurden.

[0048] Bromierter Isoprenisobutylenkautschuk (BIIR) wurde mit den Additiven und 60 Teilen je hundert Kaut-
schuk (phr) Kieselsaurefillstoff (HiSil® 233) in einem Banbury-Tangentialmischer unter den oben beschriebe-
nen Mischbedingungen vermischt. Dann wurden zu jeder der Verbindungen identische Harterbestandteile (1
phr Stearinsaure, 0,5 phr Schwefel und 1,5 phr ZnO) in einer Kaltmuhle beigegeben. Die Verbindungen wurden
dann entweder t,(90) + 10 Minuten bei 170°C (fir DIN-Abriebtest) oder t,(90) + 5 Minuten bei 170°C gehartet
und getestet. Tabellen 3 und 4 geben die Daten der Produktzusammensetzungen und physikalischen Eigen-
schaften fur die HMDZ/MEA-haltigen Verbindungen und flr eine Verbindung, die nur MEA enthielt, an.

[0049] Die Daten in Tabelle 3 zeigen deutlich die Auswirkung der Beigabe von HMDZ und MEA zur Unterstut-
zung der Bindung und Verteilung des Fillstoffs in dem bromierten Butylelastomer. Wahrend das
M300/M100-Verhaltnis fur die Kontrollverbindung 1,97 ist, weisen die Verbindungen, die HMDZ und MEA ent-
halten, M300/M100-Werte im Bereich von 2, 79 bis 4, 30 auf (siehe Fig. 4). AuBerdem wird eine signifikante
Verbesserung der Fullstoffverteilung bei der Zugabe von HMDZ und MEA zu bromierten Butylkautschuk-Kie-
selsaure-Verbindungen beobachtet. Genauer gesagt, betragt der G*-Wert fiir die Kontrollverbindung 2934
MPa, wahrend fir die HMDZ- und MEA-haltigen Verbindungen dieser Wert im Bereich von 304 bis 1609 MPa
liegt (siehe Fig. 5). Es wurde festgestellt, dass die Einbindung von 2,9 phr HMDZ und 2,2 phr MEA oder 2,9
phr HMDZ und 1,1 phr MEA den Grad der Fullstoffverteilung im Vergleich zu dem, was fir die lediglich MEA
enthaltende Verbindung beobachtet wurde, verbessert.

[0050] Obgleich die Daten in Tabelle 3 darauf schlie3en lassen, dass die Beigabe von HMDZ in halogenierte
Butylelastomer-Kieselsaure-MEA-Verbindungen die M300/M100-Werte verringert und den DIN-Abriebvolu-
menverlust vergréRert, darf man nicht die signifikante Verbesserung der Scorch-Sicherheit, wie sie durch die
verlangerten t03-Zeiten nachgewiesen wird, vergessen.

[0051] Anhand der Daten in Tabelle 4 lassen sich die positiven Auswirkungen von HMDZ und MEA auf den
tan 6-Wert bei 0°C und den G"-Wert bei 60°C erkennen. Wahrend die Kontrollverbindung einen tan & (bei 0°C)
von 0,23 und einen G"-Wert (bei 60°C) von 3,33 MPa aufweist, weisen HMDZ- und MEA-haltige Verbindungen
tan 6-Werte (bei 0°C) im Bereich von 0,43 bis 0,85 und G"-Werte (bei 60°C) im Bereich von 1,10 bis 2,39 MPa
auf. Daruber hinaus weisen Verbindungen, die 2,9 phr HMDZ und 2,2 phr MEA enthalten, und Verbindungen,
die 2,9 phr HMDZ und 1,1 phr MEA enthalten, bessere tan &-Werte (bei 0°C) und G"-Werte (bei 60°C) auf als
die halogenierte Butylelastomer-Kieselsaure-Verbindung, die MEA enthalt.

Beispiel 3

[0052] Dieses Beispiel untersucht die Auswirkung der Einbindung von Mischungen aus HMDZ und Monoe-
thanolamin (MEA) in halogenierte Butylelastomer-Kieselsaure-Verbindungen, die in einer 6" x 12"-Muhle her-
gestellt wurden.

[0053] Bromierter Isoprenisobutylenkautschuk (BIIR) wurde mit den Additiven und 60 Teilen je hundert Kaut-
schuk (phr) Kieselsaurefiillstoff (HiSil® 233) in einer 6" x 12"-Miihle unter den oben beschriebenen Mischbe-
dingungen vermischt. Dann wurden zu jeder dieser Verbindungen identische Harterbestandteile (1 phr Stea-
rinsaure, 0,5 phr Schwefel und 1,5 phr ZnO) in einer Kaltmihle beigegeben. Die Verbindungen wurden dann
entweder t,(90) + 10 Minuten bei 170°C (fur DIN-Abriebtest) oder t,(90) + 5 Minuten bei 170°C gehartet und
getestet. Tabellen 5 und 6 geben die Daten der Produktzusammensetzungen und physikalischen Eigenschaf-
ten fur die HMDZ/MEA-haltigen Verbindungen und fir eine Verbindung, die nur MEA enthielt, an.

[0054] Die Daten in Tabelle 5 zeigen deutlich die Auswirkung der Beigabe von HMDZ und MEA zur Unterstut-
zung der Bindung und Verteilung des Fillstoffs in dem bromierten Butylelastomer. Wahrend das
M300/M100-Verhaltnis fur die Kontrollverbindung 1,97 ist, weisen die HMDZ- und MEA-haltigen Verbindungen
M300/M100-Werte im Bereich von 4,02 bis 6,00 auf (siehe Fig. 6). AuRerdem wird eine signifikante Verbesse-
rung der Fillstoffverteilung bei der Beigabe von HMDZ und MEA zu bromierten Butylkautschuk-Kieselsau-
re-Verbindungen beobachtet. Genauer gesagt, ist der G*-Wert fiir die Kontrollverbindung 2934 MPa. wahrend
dieser Wert fir die HMDZ- und MEA-haltigen Verbindungen im Bereich von 256 bis 538 MPa liegt (siehe
Eig. 7). Es ist festzustellen, dass die Einbindung von HMDZ im Zusammenspiel mit MEA sowohl den Grad der
Verstarkung (M300/M100) als auch den Grad der Fullstoffverteilung (G* bei geringen Dehnungen) gegenuber
dem, was fur die lediglich MEA enthaltende Verbindung beobachtet wird, verbessert.

[0055] Die Daten in Tabelle 5 lassen ebenfalls darauf schlieRen, dass die Beigabe von HMDZ zu halogenier-
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ten Butylelastomer-Kieselsaure-MEA-Verbindungen den DIN-Abriebvolumenverlust im Vergleich zu sowohl
der Kontrollverbindung als auch der Verbindung, die nur MEA enthalt, verringert.

[0056] Anhand der Daten in Tabelle 6 lassen sich die positiven Auswirkungen von HMDZ und MEA auf den
tan 6-Wert bei 0°C und den G"-Wert bei 60°C erkennen. Wahrend die Kontrollverbindung einen tan & (bei 0°C)
von 0,23 und einen G" (bei 60°C) von 3,33 MPa aufweist, weisen die HMDZ- und MEA-haltigen Verbindungen
tan 6-Werte (bei 0°C) im Bereich von 0,50 bis 0,86 und G"-Werte (bei 60°C) im Bereich von 0,69 bis 1,78 MPa
auf. Daruber hinaus weisen Verbindungen, die sowohl HMDZ als auch MEA enthalten, bessere tan &-Werte
(bei 0°C) und G"-Werte (bei 60°C) auf als die halogenierte Butylelastomer-Kieselsaure-Verbindung, die nur
MEA enthalt.

Beispiel 4

[0057] Dieses Beispiel untersucht die Auswirkung der Einbindung von Mischungen aus HMDZ und N,N-dime-
thylaminoethanol (DMAE) in halogenierte Butylelastomer-Kieselsaure-Verbindungen, die in einem Banbu-
ry-Mischer hergestellt wurden.

[0058] Bromierter Isoprenisobutylenkautschuk (BIIR) wurde mit den Additiven und 60 Teilen je hundert Kaut-
schuk (phr) Kieselsaurefillstoff (HiSil® 233) in einem Banbury-Tangentialmischer unter den oben beschriebe-
nen Mischbedingungen vermischt. Dann wurden zu jeder dieser Verbindungen identische Harterbestandteile
(1 phr Stearinsaure, 0,5 phr Schwefel und 1,5 phr ZnO) in einer Kaltmihle beigegeben. Die Verbindungen wur-
den dann entweder t,(90) + 10 Minuten bei 170°C (fuir DIN-Abriebtest) oder t,(90) + 5 Minuten bei 170°C ge-
hartet und getestet. Tabellen 7 und 8 geben die Daten der Produktzusammensetzungen und physikalischen
Eigenschaften fir die HMDZ/DMAE-haltigen Verbindungen und fur eine Verbindung, die nur DMAE enthalt, an.

[0059] Die Daten in Tabelle 7 zeigen deutlich die Auswirkung der Beigabe von HMDZ und DMRE zur Unter-
stitzung der Bindung und Verteilung des Flllstoffs in dem bromierten Butylelastomer. Wahrend das
M300/M100-Verhaltnis fur die Kontrollverbindung 1,97 ist, weisen die HMDZ- und DMAE-haltigen Verbindun-
gen M300/M100-Werte im Bereich von 2,93 bis 4,27 auf (siehe Fig. 8). AuRerdem ist eine signifikante Verbes-
serung der Flillstoffverteilung bei der Beigabe von HMDZ und DMAE zu bromierten Butylkautschuk-Kieselsau-
re-Verbindungen festzustellen. Genauer gesagt, ist der G*-Wert flr die Kontrollverbindung 2934 MPa, wahrend
dieser Wert fir die HMDZ- und MEA-haltigen Verbindungen im Bereich von 227 bis 1056 MPa liegt (siehe
Eig. 9). Es ist festzustellen, dass die Einbindung von 2,9 phr HMDZ und 3,2 phr DMAE oder 2,9 phr HMDZ und
1,6 phr DMAE den Grad der Fillstoffverteilung im Vergleich zu dem, was fir die nur DMAE enthaltende Ver-
bindung beobachtet wird, verbessert.

[0060] Obgleich die Daten in Tabelle 7 darauf schlieRen lassen, dass die Beigabe von HMDZ zu halogenierten
Butylelastomer-Kieselsaure-DMAE-Verbindungen die M300/M100-Werte senkt und den DIN-Abriebvolumen-
verlust vergrofRert, darf nicht die signifikante Verbesserung der Scorch-Sicherheit dieser Verbindungen, wie sie
durch die verlangerten t03-Zeiten nachgewiesen wird, vergessen werden.

[0061] Anhand der Daten in Tabelle 8 lassen sich die positiven Auswirkungen von HMDZ und DMAE auf den
tan 6-Wert bei 0°C und den G"-Wert bei 60°C erkennen. Wahrend die Kontrollverbindung einen tan & (bei 0°C)
von 0,23 und einen G" (bei 60°C) von 3,33 MPa aufweist, weisen HMDZ- und DMAE-haltige Verbindungen tan
0-Werte (bei 0°C) im Bereich von 0,45 bis 0,82 und G"-Werte (bei 60°C) im Bereich von 0,48 bis 2,31 MPa auf.
Darlber hinaus weisen Verbindungen, die 2,9 phr HMDZ und 3,2 phr DMAE oder 2,9 phr HMDZ und 1,6 phr
DMAE enthalten, bessere tan 6-Werte (bei 0°C) und G"-Werte (bei 60°C) auf als die halogenierte Butylelasto-
mer-Kieselsaure-Verbindung, die nur DMAE enthalt.

Beispiel 5

[0062] Dieses Beispiel untersucht die Auswirkung der Einbindung von Mischungen aus HMDZ und N,N-dime-
thylaminoethanol (DMAE) in halogenierte Butylelastomer-Kieselsdure-Verbindungen, die in einer 6" x
12"-Muhle hergestellt wurden.

[0063] Bromierter Isoprenisobutylenkautschuk (BIIR) wurde mit den Additiven und 60 Teilen je hundert Kaut-
schuk (phr) Kieselsaurefiillstoff (HiSil® 233) in einer 6" x 12"-Miihle unter den oben beschriebenen Mischbe-
dingungen vermischt. Dann wurden zu jeder dieser Verbindungen identische Harterbestandteile (1 phr Stea-
rinsaure, 0,5 phr Schwefel und 1,5 phr ZnO) in einer Kaltmihle beigegeben. Die Verbindungen wurden dann
entweder t,(90) + 10 Minuten bei 170°C (fur DIN-Abriebtest) oder t,(90) + 5 Minuten bei 170°C gehértet und
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getestet. Tabellen 9 und 10 geben die Daten fir die Produktzusammensetzungen und physikalischen Eigen-
schaften fir die HMDZ/DMAE-haltigen Verbindungen und fiir eine Verbindung, die nur DMAE enthielt, an.

[0064] Die Daten in Tabelle 9 zeigen deutlich die Auswirkung der Beigabe von HMDZ und DMAE zur Unter-
stitzung der Bindung und Verteilung des Fullstoffs in dem bromierten Butylelastomer. Wahrend das
M300/M100-Verhaltnis fur die Kontrollverbindung 1,97 ist, weisen die HMDZ- und DMAE-haltigen Verbindun-
gen M300/M100-Werte im Bereich von 4,41 bis 6,55 auf (siehe Fig. 10). AuBerdem ist eine signifikante Ver-
besserung der Flillstoffverteilung bei der Beigabe von HMDZ und DMAE zu bromierten Butylkautschuk-Kiesel-
saure-Verbindungen zu beobachten. Genauer gesagt, ist der G*-Wert fiir die Kontrollverbindung 2934 MPa,
wahrend dieser Wert fir die HMDZ- und MEA-haltigen Verbindungen im Bereich von 245 bis 742 MPa liegt
(siehe Fig. 11). Es ist festzustellen, dass die Einbindung von 2,9 phr HMDZ und 3,2 phr DMAE oder 2,9 phr
HMDZ und 1,6 phr DMAE sowohl den Grad der Verstarkung (M300/M100) als auch der Fullstoffverteilung (G*
bei geringen Dehnungen) im Vergleich zu dem, was fir die nur DMAE enthaltende Verbindung beobachtet
wird, verbessert.

[0065] Die Mooney-Scorch-Daten in Tabelle 9 veranschaulichen auch die positive Auswirkung auf die t03-Zei-
ten (langere t03-Zeiten implizieren eine bessere Verarbeitungsfahigkeit), die bei der Beigabe von HMDZ zu ha-
logenierten Butylelastomer-Kieselsaure-DMAE-Verbindungen festzustellen ist.

[0066] Anhand der Daten in Tabelle 10 lassen sich die positiven Auswirkungen von HMDZ und DMAE auf den
tan 6-Wert bei 0°C und den G"-Wert bei 60°C erkennen. Wahrend die Kontrollverbindung einen tan & (bei 0°C)
von 0,23 und einen G" (bei 60°C) von 3,33 MPa aufweist, weisen die HMDZ- und DMAE-haltigen Verbindungen
tan 6-Werte (bei 0°C) im Bereich von 0,56 bis 0,86 und G"-Werte (bei 60°C) im Bereich von 0, 42 bis 1, 61 MPa
auf. Daruber hinaus weisen Verbindungen, die 2,9 phr HMDZ und 3,2 phr DMAE oder 2,9 phr HMDZ und 1,6
phr DMAE enthalten, bessere tan 6-Werte (bei 0°C) und G"-Werte (bei 60°C) auf als die halogenierte Butyle-
lastomer-Kieselsaure-Verbindung, die nur DMAE enthalt.
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Patentanspriiche

1. Verfahren zur Herstellung eines geflillten Halobutylelastomers, bei dem man mindestens ein Halobuty-
lelastomer, mindestens einen mineralischen Fillstoff und eine Mischung aus mindestens einer Silazanverbin-
dung und einem Additiv, das mindestens eine Hydroxylgruppe und mindestens eine funktionelle Gruppe mit
einer basischen Amingruppe enthalt, wobei das Additiv die Formel HO-A-NH,, worin A flr eine lineare oder
verzweigte C,-C,,-Alkylengruppe steht, aufweist, vermischt und das erhaltene gefiillte Halobutylelastomer har-
tet.

2. Verfahren nach Anspruch 1, bei dem es sich bei der Silazanverbindung um eine organische Silazanver-
bindung handelt.

3. Verfahren nach Anspruch 2, bei dem es sich bei der Silazanverbindung um eine Disilazanverbindung
handelt.

4. Verfahren nach Anspruch 1, bei dem man den mineralischen Fillstoff aus der Gruppe bestehend aus
regularer oder hochdisperser Kieselsaure, Silikaten, Ton (wie Bentonit), Gips, Aluminiumoxid, Titandioxid, Talk
und Mischungen davon auswahit.

5. Verfahren nach Anspruch 1, bei dem es sich bei dem halogenierten Butylelastomer um ein bromiertes
Butylelastomer handelt.

6. Verfahren nach einem der Anspriiche 1-5, bei dem die Silazanmenge im Bereich von 0, 5 bis 10 Teilen
pro hundert Teile Elastomer liegt.

7. Verfahren nach Anspruch 1, bei dem man das geflllte Halobutylelastomer vor der Hartung mit einem
anderen Elastomer oder Elastomercompound vermischt.

8. Geflllte Halobutylelastomerzusammensetzung, enthaltend mindestens ein Halobutylelastomer, mindes-
tens einen mineralischen Fllstoff und eine Mischung aus mindestens einer Silazanverbindung und einem Ad-
ditiv, das mindestens eine Hydroxylgruppe und mindestens eine funktionelle Gruppe mit einer basischen Amin-
gruppe enthalt, wobei das Additiv die Formel HO-A-NH,, worin A fiir eine lineare oder verzweigte C,-C,-Alky-
lengruppe steht, aufweist.

9. Geflllte, gehartete Halobutylelastomerzusammensetzung, enthaltend mindestens ein Halobutylelasto-
mer, mindestens einen mineralischen Fllstoff und eine Mischung aus mindestens einer Silazanverbindung
und einem Additiv, das mindestens eine Hydroxylgruppe und mindestens eine funktionelle Gruppe mit einer
basischen Amingruppe enthalt, wobei das Additiv die Formel HO-A-NH,, worin A fir eine lineare oder ver-
zweigte C,-C,,-Alkylengruppe steht, aufweist.

10. Geflillte, gehartete Elastomerzusammensetzung nach Anspruch 9 in Form einer Laufflache fiir einen
Fahrzeugreifen.

11. Gefiilite, gehartete Elastomerzusammensetzung nach Anspruch 9 in Form eines Innerliners fiir einen
Fahrzeugreifen.

12. Verfahren zur Verbesserung der Abriebfestigkeit einer geflillten, geharteten Halobutylelastomerzusam-
mensetzung, die mindestens ein Halobutylelastomer enthalt, bei dem man das Halobutylelastomer in Gegen-
wart einer Mischung aus mindestens einer Silazanverbindung und einem Additiv, das mindestens eine Hydro-
xylgruppe und mindestens eine funktionelle Gruppe mit einer basischen Amingruppe enthalt, wobei das Additiv
die Formel HO-A-NH,, worin A fur eine lineare oder verzweigte C,-C,,-Alkylengruppe steht, aufweist, mit min-
destens einem mineralischen Fllstoff vermischt.

Es folgen 11 Blatt Zeichnungen
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