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“PNEU”
Campo da invencio

A invenc¢do atual refere-se genericamente a um pneu € a uma
composic¢io elastomérica reticulavel composta de flocos de vidro.

Mais especialmente, a invengdo atual refere-se a um pneu,
incluindo pelo menos um elemento estrutural obtido pela reticulagdo de uma
composi¢do elastomérica reticulavel composta de flocos de vidro tendo uma
espessura especifica e uma relag@o de aspecto especifica.

Além disso, a invengdo atual também se refere a uma
composi¢do elastomérica reticulavel constituida de flocos de vidro tendo uma
espessura especifica e uma relagéo de aspecto especifica, assim como a um
artigo fabricado reticulado obtido pela reticulagdo da referida composigdo
elastomérica reticulavel.

Fundamento da invencéo

Na industria de borracha, especialmente aquela de fabricag¢io
de pneus, é pratica conhecida utilizar-se aditivos com as composi¢des
elastoméricas reticulaveis para melhorar as propriedades mecénicas do
produto acabado (i.e., o artigo fabricado reticulado).

Por exemplo, a dureza das composi¢des elastoméricas podera
ser aumentada através do aumento da densidade de reticulagdo destas
composig¢des, utilizando-se uma grande quantidade de enxofre; ou utilizando-
se uma grande quantidade de negro de fumo, ou um negro de fumo muito fino
e estruturado. No entanto, as formas acima de aumento da dureza poderdo
gerar varias desvantagens.

Por exemplo, sabe-se que o uso de uma grande quantidade de
enxofre podera provocar um fen6meno notavel de reversdo, que resulta na
modifica¢cdo do desempenho do pneu durante o uso. Por outro lado, sabe-se
que o negro de fumo fornece ao produto fabricado reticulado propriedades

pronunciadas de histerese, isto quer dizer, um aumento do calor dissipado sob
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condi¢Bes dindmicas, o que resulta em um aumento da resisténcia de
rolamento do pneu e consumo de combustivel. Além disso, uma grande
quantidade de negro de fumo provoca um aumento na viscosidade da
composicdo elastomérica e, em conseqiiéncia, tem um impacto negativo na
capacidade de processamento e de extrusdo da composi¢do elastomérica
reticulavel.

Para superar as desvantagens causadas pelo uso de negro de
fumo, usualmente sio utilizadas as assim chamadas cargas de reforgo
"brancas", especialmente a silica, na substitui¢do total ou parcial do negro de
fumo. No entanto, apesar do uso das referidas cargas de reforgo levar a uma
boa resisténcia a tra¢do, ela também inclui uma série de desvantagens
relacionadas essencialmente com a afinidade pobre destas cargas com relagéo
aos polimeros elastoméricos utilizados comumente na produgdo de pneus.
Especialmente, para obter-se um bom grau de dispersdo da silica nos
polimeros elastoméricos, € necessario submeter-se as composigdes
elastoméricas a uma a¢do prolongada de mistura termomecénica. Para
aumentar a afinidade da silica com os polimeros elastoméricos, é necessario
utilizar-se agentes de copula¢do adequados, como por exemplo, produtos de
organo-silano contendo enxofre. No entanto, a necessidade de utilizar-se tais
agentes de copulagdo coloca uma limitagdo sobre a temperatura maxima que
poderia ser atingida durante a mistura e as operagdes de processamento
termomecénicas da composi¢do, para evitar a penalidade de uma degradacdo
térmica irreversivel do agente de copulagéo.

Além disso, a capacidade de processamento de tais
composig¢des elastoméricas reticulaveis constituidas de cargas de reforgo, tais
como negro de fumo e/ou silica, requereria temperaturas elevadas, mas isto
significa uma redu¢do da produtividade, um consumo excessivo de energia, e
um risco aumentado de formacgdo de defeitos, devido a uma cura prematura

parcial ("fendmeno de queima").
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Usualmente, tentou-se resolver os problemas mencionados
acima através da adic¢do de sais de acidos graxos com sédio ou zinco (sabdes),
ou através da adi¢do de lubrificantes ou oOleos, que poderiam reduzir a
viscosidade e aumentar a capacidade de escoamento. No entanto, o uso de tais
ingredientes envolve o problema de uma redu¢do no moédulo de tragfo e da
dureza da composi¢ao elastomérica reticulada resultante.

Abordagens recentes para a melhoria da capacidade de
processamento de composi¢gdes elastoméricas reticuldveis, constituidas de
silica, tem sido direcionadas para a redugdo ou a substitui¢do do uso de
agentes de copulagdo de silica, através da utilizagdo de auxiliares de dispers@o
de silica, tais como agentes de protecdo de silica monofuncional (por
exemplo, agentes hidrofobos de silica que reagem quimicamente com o0s
grupos silanol da superficie sobre as particulas de silica, mas néo sfo reativos
com o polimero elastomérico) e agentes que protegem fisicamente os grupos
silanol, para evitar a reaglomeragdo (floculagdo) das particulas de silica
depois da formagdo dos compostos. Os auxiliares de processamento de silica
uteis para tais fins sfo descritos, por exemplo, na patente dos Estados Unidos
US 6.512.035 que apresenta o uso de um ou mais compostos de alquil estanho
monofuncional, na patente dos Estados Unidos US 6.608.145 que apresenta o
uso de auxiliares de dispersdo de silica, tais como alquil alcoxisilanos, glicéis
(por exemplo, dietileno glicol, ou polietileno glicol), ésteres de acido graxo de
agucares Cs; e Cg hidrogenados e ndo hidrogenados (por exemplo, oleatos de
sorbitan), derivados de polioxietileno de ésteres de acido graxo, e cargas, tais
como mica, talco, uréia, argila, sulfato de sédio, ou na patente dos Estados
Unidos US 7.041.745 que apresenta o uso de aditivo polar, como o acetato de
polivinila (PVA). O uso de particulas de vidro, de qualquer formato, nunca foi
mencionado-nem sugerido para resolver os problemas mencionados acima.

A patente dos Estados Unidos US 7.122.090 apresenta um

pneu excelente no desempenho sobre gelo e neve tendo uma banda de
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rodagem composta de uma chapa de borracha obtida de uma composigdo de
borracha que contém 2 a 50 partes por peso de fibras curtas ou material
semelhante a placas, com base em 100 partes por peso de borracha de dieno,
onde o referido material de fibras curtas tem um didmetro médio de fibra de 1
a 100 um e com comprimento médio de 0,1 a 5 mm, e o referido material
semelhante a placa tem uma espessura média de 1 a 90 um e um comprimento
médio de 0,1 a 5 mm. A fibra curta, de preferéncia, € uma fibra curta orgénica
e/ou inorgénica. Um exemplo de fibra curta orgénica € uma fibra de poliéster.
Exemplos de fibras curtas inorgénicas sfo fibras de vidro, fibras de carbono,
fibras metalicas (tungsténio, ferro, cobre, platina, aco inoxidavel) e fibras de
titanato de potassio. Exemplos do material semelhante a placas sdo pelos de
aluminio, pelos de titanato de potassio, pelos de borato de aluminio, pelos do
tipo de o6xido de titanato e pelos de 6xido de zinco.

A patente dos Estados Unidos US 6.770.700 apresenta
composi¢des reticulaveis com base em compostos de organo-silicio e
moldagens produzidas a partir das mesmas contendo ainda flocos de vidro,
tendo uma espessura de 0,1 a 20 um, um comprimento de 1 a 5000 um e uma
largura de 1 a 5000 um, e uma relagdo entre a largura ou comprimento € a
espessura na faixa de 10:1 a 2000:1.
Sumario da invenc¢ao

Foi enfrentado o problema de melhoria da capacidade de
processamento das composi¢les elastoméricas reticulaveis constituidas de
cargas de refor¢o, sem afetar negativamente ou mesmo melhorar as
propriedades mecéanicas dos produtos fabricados reticulados obtidos,
especialmente dos pneus obtidos.

Verificou-se que o problema mencionado acima podera ser
superado adicionando-se nas composi¢des elastoméricas reticuldveis que
poderdo ser utilizadas vantajosamente na produgdo de produtos fabricados

reticulados, especialmente na fabricacdo de pneus, adicionando-se nas
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composigdes elastoméricas reticulaveis flocos de vidro tendo tanto uma
espessura média especifica como uma relagio de aspecto especifica.

Especialmente, as composi¢des elastoméricas reticulaveis
constituidas de tais flocos de vidro mostram baixa viscosidade e boa
capacidade de escoamento, e em conseqiiéncia, boa capacidade de
processamento e de extrusdo. Além disso, os artigos fabricados reticulados
obtidos mantiveram as caracteristicas mecanicas inalteradas ou mesmo
melhoradas.

Além disso, verificou-se também que as composi¢des
elastoméricas reticuladas obtidas, especialmente no caso de composi¢des
elastoméricas que poderiam ser utilizadas vantajosamente na fabricagio de
uma banda de rodagem de pneu, mostram uma variagéo reduzida do médulo
elastico dindmico (E') quando a temperatura aumenta (especificamente, um
"comportamento termoplastico” reduzido das composi¢Ses elastoméricas
reticuladas, as quais, em conseqiiéncia, sdo capazes de manterem qualidades
de desempenho elastico essencialmente constantes ao longo de uma ampla
faixa de temperatura, o que € de fundamental importancia quando se utiliza as
referidas composi¢des elastoméricas reticulaveis na fabricagdo de pneus).

Adicionalmente, verificou-se também que as composi¢des
elastoméricas reticuladas obtidas mostram um reforgo isotropico melhorado
tanto na direg¢do das calandragem como na diregdo ortogonal a mesma. Um
pneu pneumatico composto de um elemento estrutural, como por exemplo,
uma carga de contas, uma banda de rodagem, uma camada inferior da banda,
camadas antiabrasivas, costados, ou insertos nos costados, fabricado com as
composigdes elastoméricas reticuladas da invengdo atual, em conseqiiéncia
mostram uma resisténcia melhorada contra as forgas laterais aplicadas no
pneu durante a rolagem, especialmente, durante o dobramento.

Assim sendo, em um primeiro aspecto, a inveng¢do atual refere-

se a um pneu constituido pelo menos de um elemento estrutural, incluindo um
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material elastomérico reticulado obtido pela reticulagdo de uma composigao
elastomérica reticulavel constituida por:

(a) 100 ppc pelo menos de um polimero elastomérico;

(b) cerca de 0,1 ppc a cerca de 120 ppc, de preferéncia, cerca
de 20 ppc a cerca de 90 ppc pelo menos de uma carga de reforgo;

(c) cerca de 1 a cerca de 80 ppc, de preferéncia, cerca de 2 ppc
a cerca de 60 ppc de flocos de vidro tendo uma espessura média igual ou
inferior a 5,0 pm, e uma relagfo de aspecto média maior do que 1.

De acordo com uma realizagdo preferida, o referido pneu €
composto por:

-uma estrutura de carcaca com um formato substancialmente
toroidal, tendo bordas laterais opostas associadas com as respectivas
estruturas de banda de rodagem direita e esquerda;

-uma estrutura de cinta aplicada em uma posi¢do radialmente
externa com relagio a referida estrutura de carcaga;

-uma banda de rodagem aplicada em uma posi¢éo radialmente
externa com relagdo a referida estrutura de cinta;

-um par de costados aplicados lateralmente em lados opostos
com relagdo a referida estrutura de carcaga,

onde o referido elemento estrutural é pelo menos um da
referida banda de rodagem, ou do referido par de costados.

De preferéncia, as referidas estruturas de contas sdo definidas
pelas respectivas dobras da carcaga e constituem pelo menos um nucleo de
contas e pelo menos uma carga de contas, a referida carga de contas sendo o
referido elemento estrutural.

De preferéncia, o referido pneu podera ainda ser constituido
por:

-uma camada inferior da banda de rodagem aplicada em uma

posi¢io radialmente interna com relagdo a referida banda de rodagem; e
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opcionalmente,

-um par de insertos de costado que se estendem radialmente de
cada uma das referidas estruturas de contas até a borda lateral correspondente
da referida banda de rodagem; e opcionalmente,

-um par de camadas antiabrasivas colocado em uma posi¢do
axialmente externa com relagfo a referida dobra da carcaga;

onde o referido elemento estrutural é pelo menos uma da
referida camada inferior da banda de rodagem, ou do referido par de insertos
de costado, ou do referido par de camadas antiabrasivas.

Em um segundo aspecto, a invengdo atual refere-se a uma
composigio elastomérica reticulavel constituida por:

(a) 100 ppc pelo menos de um polimero elastomérico;

(b) cerca de 0,1 ppc a cerca de 60 ¢ 20 ppc, de preferéncia,
cerca de 20 ppc a cerca de 90 ppc pelo menos de uma carga de reforgo; e

(c) cerca de 1 ppc a cerca de 80 ppc, de preferéncia, cerca de 2
ppc a cerca de 60 ppc de flocos de vidro tendo uma espessura média igual ou
inferior a 5,0 pm, e uma relagfo de aspecto média maior do que 1.

Para fins da descri¢io atual e das reivindicagdes que se
seguem, o termo "relagdo de aspecto” significa a relagéo entre o didmetro e a
espessura de um floco de vidro, e o termo "relagdo de aspecto média"
significa a relagdo entre o didmetro médio e a espessura média de uma
amostra representativa de flocos de vidro; o termo "diémetro"” de um floco de
vidro significa o didmetro de um circulo tendo uma area equivalente a area
projetada do floco de vidro conforme € visto em uma microfotografia.

Para fins da descricio atual e das reivindicagdes que se
seguem, o termo "ppc" significa partes por peso de um determinado
componente da composigdo elastomérica reticulavel por 100 partes por peso
do polimero elastomérico.

A invencdo atual, pelo menos em um dos aspectos
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mencionados acima, poderd mostrar uma ou mais das caracteristicas
preferidas descritas aqui posteriormente.

De acordo com uma realizacdo preferida, os referidos flocos
de vidro (c) poderfio ser constituidos por qualquer tipo desejado de vidro, de
preferéncia, vidro inorganico. Exemplos de tipos de vidro dos quais os flocos
de vidro s3o compostos, incluem vidro industrial, vidro de quartzo, vidro de
boro-silicato, vidro plano, vidro prensado, vidro de garrafa, vidro de mesa,
vidro de espelho e vidros cerdmicos, sendo dada preferéncia especial a vidro
industrial, vidro plano, vidro de boro-silicato, ou vidros de ceramica, ou
misturas dos mesmos, especialmente vidro plano, vidro industrial, ou vidro de
boro-silicato.

Os flocos de vidro (c) utilizados de acordo com a inveng&o
atual poderdo ndo ser tratados ou poderdo ser tratados na superficie com
silanos funcionais. Flocos de vidro tratados na superficie sdo especialmente
preferidos.

O uso de flocos de vidro tratados na superficie podera permitir
a obten¢do de uma dispersdo mais homogénea dos mesmos no polimero
elastomérico.

Exemplos especificos de silanos funcionais que poderiam ser
utilizados vantajosamente para o tratamento da superficie dos flocos de vidro
incluem: aminopropiltrialcoxisilanos, como aminopropiltrietoxisilanos,
aminoetilaminopropiltrialcoxisilanos;  viniltrialcoxisilanos,  tais  como
viniltrimetoxi-silanos, viniltriacetoxisilano; glicidoxipropiltrialcoxi silanos,
tais como glicidoxipropiltrimetoxi silano; metacriloxipropil-trialcoxisilanos,
tais como metacriloxipropiltrimetoxi-silanos; alcoxisilanos polisulfurizados,
tais como di-, tri, e os de bis(3-trimetoxisililpropil) ou bis(3-
trietoxisililpropil); ou misturas dos mesmos. De preferéncia séo utilizados o
bis(3-trietoxisilil )tetrassulfeto, abreviadamente TESPT, ou o

bis(trietoxisililpropil)dissulfeto, abreviadamente TESPD.
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Alternativamente, os flocos de vidro (c) utilizados de acordo
com a invencdio atual poderdo ter sido revestidos com vapor metalico, ou
fornecidos com um revestimento na superficie de uma natureza puramente
organica ou puramente inorgéanica.

De acordo com uma realizac¢do preferida, os referidos flocos
de vidro (c) tém uma espessura média de cerca de 0,01 pum a cerca de 5,0 pm,
de preferéncia, cerca de 0,05 pm a cerca de 2,0 um, mais de preferéncia, cerca
de 0,2 um a cerca de 1,0 pm.

De acordo com uma outra realizagfo preferida, os referidos
flocos de vidro (c) tém um didmetro médio de cerca de 0,1 um a cerca de
3000 pm, mais de preferéncia, cerca de 1 pm a cerca de 1500 um, mais de
preferéncia, cerca de 1 um a cerca de 500 um.

De acordo com uma outra realizagdo preferida, os referidos
flocos de vidro (c) tém uma relagdo de aspecto média maior do que 2, e mais
de preferéncia, maior do que 10.

De acordo com uma outra realizagdo preferida, a referida
relagdo de aspecto média estd na faixa de cerca de 10:1 a cerca de 1000:1,
mais de preferéncia, cerca de 20:1 a cerca de 900:1, e mais de preferéncia,
cerca de 50:1 a cerca de 800:1.

Os flocos de vidro (c) acima relatados poderdo ter geometrias
muito diferentes, como por exemplo, com a forma de plaquetas planas, com
graxa, roladas ou torcidas, mas de preferéncia, sdo planas.

Os flocos de vidro (c) acima relatados s3o disponiveis
comercialmente, e poderdo ser comprados, por exemplo, da Glass Flake Ltd.,
Leeds, UK. Exemplos de produtos comerciais que poderiam ser utilizados
vantajosamente de acordo com a invengdio atual sdo: flocos de vidro ECR
micronizados, moidos ou ndo moidos GF50nm, GF100nm, GF350nm,
GF500nm, GF750nm, GF100, GF200, GF100M, GF200M, GF001 e GF002.

Como conseqiiéncia da produgio, os flocos de vidro poder&o
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estar na forma de uma mistura com outras particulas de vidro, tais como pos
ou fibras. No entanto, a 4rea projetada dos referidos flocos de vidro representa
pelo menos cerca de 50%, de preferéncia, pelo menos cerca de 70%, e mais
de preferéncia, pelo menos cerca de 80% da area total projetada de todas as
particulas de vidro contidas na mistura.

A composicio elastomérica reticuldvel de acordo com a
invencdo atual, de preferéncia, é composta por flocos de vidro (c) em
quantidades de cerca de 1 ppc a cerca de 80 ppc, mais de preferéncia, cerca de
2 ppc a cerca de 60 ppc. As composi¢des elastoméricas reticulaveis tendo
teores de flocos de vidro de cerca de 3 ppc a cerca de 20 ppc poderdo ser
especialmente vantajosas.

De acordo com uma realizagdo preferida, o referido pelo
menos um polimero elastomérico (a) podera ser selecionado, por exemplo, de
polimeros elastoméricos de dieno (a;) que sdo utilizados comumente em
composi¢des elastoméricas reticulaveis por enxofre, que séo especialmente
adequadas para a produgdo de pneus, isto quer dizer, de polimeros ou
copolimeros elastoméricos com uma cadeia insaturada tendo uma temperatura
de transicio de vidro (Tg) geralmente abaixo de cerca de 20°C, de
preferéncia, na faixa de cerca de 0°C a cerca de-110°C. Estes polimeros ou
copolimeros poderio ser de origem natural ou poderdo ser obtidos por
polimerizagio em solugdo, polimerizago em emuls@io ou polimeriza¢éo em
fase gasosa de uma ou mais diolefinas conjugadas, opcionalmente misturadas
com pelo menos um comondmero selecionado de monovinilarenos e/ou
comondmeros polares. De preferéncia, os polimeros ou copolimeros obtidos
contém o referido pelo menos um comondmero selecionado de
monovinilarenos e/ou comondmeros polares em uma quantidade ndo maior do
que cerca de 60% em peso.

As diolefinas conjugadas geralmente contém 4 a 12, de

preferéncia, 4 a 8 4tomos de carbono, e poderdo ser selecionadas, por



10

15

20

25

11

exemplo, de: 1,3-butadieno, isopreno, 2,3-dimetil-1,3-butadieno, 1,3-
pentadieno, 1,3-hexadieno, 3-butil-1,3-octadieno, 2-fenil-1,3-butadieno, ou
misturas dos mesmos. 1,3-butadieno ou isopreno sdo especialmente
preferidos.

Monovinilarenos que poderiam ser opcionalmente utilizados
como comondmeros, geralmente contém 8 a 20, de preferéncia, 8 a 12 4tomos
de carbono, e poderdo ser selecionados, por exemplo, de: estireno; 1-
vinilnaftaleno; 2-vinilnaftaleno; varios derivados alquila, cicloalquila, arila,
alquilarila ou arilalquila de estireno, como por exemplo, a-metilestireno ,3-
metilestireno ,4-propilestireno, 4-cicloexil-estireno, 4-dodecilestireno ,2-etil-
4-benzilestireno, 4-p-tolilestireno, 4-(4-fenilbutil)estireno, ou misturas dos
mesmos. E especialmente preferido o estireno.

Comondmeros polares que opcionalmente poderiam ser
usados, poderdo ser selecionados, por exemplo, de: vinil-piridina,
vinilquinolina, 4cido acrilico e ésteres do acido alquilacrilico, nitrilas, ou
misturas dos mesmos, como por exemplo, acrilato de metila, acrilato de etila,
metacrilato de metila, metacrilato de etila, acrilonitrila, ou misturas dos
mesmos.

De preferéncia, o referido polimero elastomérico de dieno (a;)
podera ser selecionado, por exemplo, de: cis-1,4-poliisopreno (natural ou
sintético, de preferéncia, borracha natural), 3,4-poliisopreno, polibutadieno
(especialmente, polibutadieno com um teor elevado de 1,4-cis),
opcionalmente copolimeros halogenados de isopreno/isobuteno, copolimeros
de 1,3-butadieno/acrilonitrila, copolimeros de estireno/1,3-butadieno,
copolimeros de estireno/isopreno/1,3-butadieno, copolimeros de estireno/1,3-
butadieno/acrilonitrila, ou misturas dos mesmos.

Alternativamente, o referido pelo menos um polimero
elastomérico (a;) podera ser selecionado, por exemplo, de polimeros

elastoméricos (a;) de uma ou mais mono-olefinas com um comonémero
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olefinico ou derivados dos mesmos. As mono-olefinas poderdo ser
selecionadas, por exemplo, de: etileno e a-olefinas contendo geralmente 3 a
12 4tomos de carbono, como por exemplo, propileno, 1-buteno, 1-penteno, 1-
hexeno, 1-octeno, ou misturas dos mesmos. S3o preferidos os seguintes:
copolimeros entre etileno e uma o-olefina, opcionalmente com um dieno;
homopolimeros de isobuteno ou copolimeros dos mesmos com pequenas
quantidades de um dieno, que opcionalmente séo pelo menos parcialmente
halogenadas. O dieno opcionalmente presente geralmente contem 4 a 20
atomos de carbono, e é de preferéncia selecionado de: 1,3-butadieno,
isopreno, 1,4-hexadieno, 1,4-cicloexadieno, 5-etilideno-2-norborneno, 5-
metileno-2-norborneno, vinilnorborneno, ou misturas dos mesmos. Entre
estes, sdo especialmente preferidos os seguintes: copolimeros de
etileno/propileno (EPR) ou copolimeros de etileno/propileno/dieno (EPDM);
poliisobuteno; e borrachas butilicas; borrachas halobutilicas, especialmente,
borrachas clorobutilicas ou bromobutilicas; ou misturas dos mesmos.

Também poderiam ser utilizadas misturas dos polimeros
elastoméricos de dieno (a;) mencionados acima com os polimeros
elastoméricos (a;) mencionados acima.

Os polimeros elastoméricos relatados acima (a) opcionalmente
poderio ser funcionalizados pela reagdo com agentes de terminagdo ou
agentes de copulagdo adequados. Especialmente, os polimeros elastoméricos
de dieno (a;) obtidos por polimeriza¢do ani6nica na presenga de um iniciador
organometalico (especialmente, com o iniciador organolitio) poderdo ser
funcionalizados reagindo-se os grupos organometalicos residuais derivados
do iniciador com agentes de terminagdo adequados ou agentes de copulagédo
tais como, por exemplo, iminas, carbodi-imidas, alquilestanho, halogenetos,
benzofenonas substituidas, alcoxisilanos ou ariloxisilanos (ver, por exemplo,
a patente européia EP 451.604, ou as patentes dos Estados Unidos US
4.742.124 ou US 4.550.142).
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Os polimeros elastoméricos relatados acima (a) opcionalmente
poderdo incluir pelo menos um grupo funcional que podera ser selecionado,
por exemplo, de: grupos carboxilicos, grupos carboxilato, grupos anidrido,
grupos éster, grupos epoxi, ou misturas dos mesmos.

De acordo com uma realizagio preferida, a referida pelo
menos uma carga de reforgo (b) podera ser selecionada daquelas comumente
utilizadas para produtos fabricados reticulados, especialmente, para pneus,
como por exemplo, negro de fumo, silica, alumina, alumino-silicatos,
carbonato de calcio, caulim, ou misturas dos mesmos. S3o especialmente
preferidos o negro de fumo, silica ou mistura dos mesmos.

De acordo com uma realizagdo preferida, a referida carga de
reforgo de negro de fumo podera ser selecionada daquelas tendo uma area
superficial ndo inferior a 20 m?/g (determinado por absorgéo CTAB conforme
descrito no standard ISO 6810:1995).

De acordo com uma realiza¢do preferida, a referida carga de
reforco de silica podera ser selecionada, por exemplo, de: silica progénica,
silica amorfa precipitada, silica imida (4cido silicico hidratado), silica seca,
4cido silicico anidro), silica defumada, silicato de célcio, ou misturas dos
mesmos. Outras cargas adequadas incluem silicato de aluminio, silicato de
magnésio ou misturas dos mesmos. Entre estes, as silicas tratadas precipitadas
por processo imido amorfo s@o preferidas. Estas silicas sdo chamadas assim
porque sdo produzidas por uma reagio quimica em agua, da qual elas sdo
precipitadas como particulas esféricas ultrafinas. Estas particulas primarias
sio fortemente associadas em agregados, os quais por seu turno sio
combinados menos fortemente em aglomerados. A érea superficial BET,
medida de acordo com o standard ISO 5794-1:2005, produz a melhor medig&o
do carater de reforgo de silicas diferentes.

Tais cargas de reforgo de silica que poderdo ser utilizadas

vantajosamente de acordo com a inveng&o atual, de preferéncia, tém uma area
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superficial de cerca de 32 m?/g a cerca de 400 m*/g, mais de preferéncia, de
cerca de 100 m?g a cerca de 250 m?/g, ainda mais de preferéncia, de cerca de
150 m?/g a cerca de 220 m¥g. O pH das referidas cargas de reforgo de silica,
geralmente € de cerca de 5,5 a cerca de 7,0, de preferéncia, de cerca de 5,5 a
cerca de 6,8.

Exemplos de cargas de refor¢o de silica que poderiam ser
utilizadas de acordo com a invengdo atual que s@o disponiveis
comercialmente, sdo os produtos conhecidos com nome Hi-Sil® 190, Hi-Sil®
210, Hi-Sil® 215, Hi-Sil® 233, Hi-Sil® 243, da PPG Industries (Pittsburgh,
Pa.); ou os produtos conhecidos pelo nome de Ultrasil® VN2, Ultrasil® VN3
da Degussa; ou o produto conhecido com o nome Zeosil® 1165MP da
Rhodia.

Quando uma carga de reforgo composta por silica esta
presente, a composi¢do elastomérica reticulavel, vantajosamente, podera
incorporar um agente de copulagdio de silano capaz de interagir com a silica e
ligar a mesma ao polimero elastomérico durante a vulcanizagfo.

Agentes de copulagdo que de preferéncia sdo utilizados, sdo
aqueles com base em silanos que poderiam ser identificados, por exemplo,
pela seguinte formula estrutural (I):

(R2)38i-CHa1-X(T)

onde os grupos R,, que podero ser iguais ou diferentes um do
outro, sdo selecionados de: grupos alquila, alcoxila ou ariloxila, ou de 4tomos
de halogénio, na condigio de que pelo menos um dos grupos R; seja um
grupo alcoxila ou ariloxila; t é um niimero inteiro de cerca de 1 a cerca de 6
extremos incluidos; e X é um grupo selecionado de: nitroso, mercapto, amino,
epoOxido, vinila, imida, cloro -(S).CiH2;-Si-(Ry); ou -S-COR;, no qual u e t
sd0 numeros inteiros de cerca de 1 a cerca de 6 extremos incluidos e os
grupos R, sdo definidos conforme relatado acima.

Entre os agentes de copulagdo que sdo especialmente



10

15

20

25

15

preferidos estdo bis(3-trietoxisililpropil)tetrassulfeto ou bis(3-
trietoxisililpropil)dissulfeto. Os referidos agentes de copulagéo poderdo ser
utilizados como tal ou como uma mistura adequada com uma carga inerte (por
exemplo, negro de fumo) para facilitar a sua incorporagdo na composigdo
elastomérica reticulével.

A composigio elastomérica reticulavel relatada acima podera
ser vulcanizada de acordo com técnicas conhecidas, especialmente com
sistemas de vulcanizagio com base em enxofre comumente usados para
polimeros elastoméricos. Para este fim, na composi¢do elastomérica, depois
de uma ou mais etapas de processamento termomecénico, € incorporado um
agente de vulcanizagdo com base em enxofre juntamente com aceleradores de
vulcanizacdo. Na etapa final de processamento, a temperatura ¢ geralmente
mantida abaixo de 120°C, e de preferéncia, abaixo de 100°C, para evitar
quaisquer fendmenos indesejaveis de pré-reticulag@o.

O agente de vulcanizagdo mais vantajosamente usado € o
enxofre, ou moléculas contendo enxofre (doadores de enxofre), com
aceleradores e ativadores conhecidos por aqueles adestrados na arte.

Ativadores que sio especialmente efetivos sdo compostos de
zinco, e especialmente, ZnO, ZnCO;, sais de zinco de 4cidos graxos saturados
ou insaturados contendo 8 a 18 atomos de carbono, como por exemplo,
estearato de zinco, que de preferéncia, sdo formados in situ na composigdo
elastomérica de ZnO e 4cido graxo, e também BiO, PbO, Pb;O,, PbO,, ou
misturas dos mesmos.

Aceleradores que sdo comumente utilizados poderdo ser
selecionados de: ditiocarbamatos, guanidina, tiouréia, tiazdis, sulfenamidas,
tiuramos, aminas, xantatos, ou misturas dos mesmos.

A referida composi¢do elastomérica reticulavel podera ser
constituida de outros aditivos utilizados comumente selecionados com base na

aplicagdo especifica para a qual se destina a composi¢do elastomérica. Por
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exemplo, poderdo ser adicionados os seguintes na referida composi¢do
clastomérica reticulavel: antioxidantes, agentes anti-envelhecimento,
plastificantes, adesivos, antiozonantes (especialmente do tipo p-
fenilenodiamina), ceras, resinas de modificagdo, fibras (por exemplo, polpa de
Kevlar®), ou misturas dos mesmos.

Para fins de melhorar ainda mais a capacidade de
processamento, podera ser adicionado na referida composi¢do elastomérica
reticuldvel um plastificante geralmente selecionado de éleos minerais, oleos
vegetais, 6leos sintéticos, ou misturas dos mesmos, como por exemplo, oleo
aromatico, 6leo nafténico, ftalatos, 6leo de soja ou misturas dos mesmos. A
quantidade de opacificante, geralmente varia de cerca de 0 ppc a cerca de 70
ppc, de preferéncia, de cerca de 1 ppc a cerca de 30 ppc.

A composicio elastomérica reticulavel relatada acima podera
ser preparada misturando-se em conjunto o polimero elastomérico, a carga de
reforco (b) e os flocos de vidro (c) acima relatados, com os outros aditivos
opcionalmente presentes de acordo com técnicas conhecidas na arte. A
mistura poderd ser executada, por exemplo, utilizando-se um misturador
aberto do tipo moinho aberto, ou um misturador interno do tipo com rotores
tangenciais (Banbury) ou com rotores intertravados (Intermix), ou até em
misturadores continuos do tipo Ko-Kneader (Buss), ou do tipo de parafusos
gémeos de rotagdo na mesma diregdo ou de rotagdes opostas.

Alternativamente, os flocos de vidro poderdo ser misturados
previamente com o polimero elastomérico para formar uma batelada-mestre
que posteriormente serd misturada com os componentes restantes da
composigio elastomérica reticulavel.

O processo para a produgio do pneu de acordo com a invencdo
atual podera ser executado de acordo com técnicas utilizando-se aparelhos
que sdo conhecidos na arte, o referido processo incluindo a produgdo de um

pneu verde, e posteriormente, a moldagem e a vulcanizagdo do pneu verde.
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Breve descri¢ao dos desenhos

A invengo atual sera agora ilustrada em maiores detalhes por
intermédio de realizagdes ilustrativas, com referéncia as figuras anexas onde:

-A figura 1 é uma segfio em corte de uma porgéo de um pneu
feito de acordo com uma realizagfo da invengéo atual.

-A figura 2 é uma vista de segdo em corte de uma porgao de
um pneu feito de acordo com uma outra realizagéo da inveng&o atual.
Descricio detalhada das realizacdes preferidas

Com referéncia & figura 1, "a" indica uma direcdo axial e "r"
indica uma direcdo radial. Por simplicidade, a figura 1 mostra somente uma
porgdo do pneu, a porgdo restante néo representada sendo idéntica e colocada
simetricamente com relagdo a diregdo radial "r".

O pneu (100) é composto pelo menos de uma camada de
carcaga (101), as bordas laterais opostas da qual s3o associadas com as
respectivas estruturas de contas que s&o compostas pelo menos de um nucleo
de contas (102) e pelo menos uma carga de contas (104). A associag@o entre a
camada da carcaga (101) e o nucleo de contas (102) é obtida aqui virando-se
as bordas laterais opostas da camada da carcaga (101) ao redor do nucleo de
contas (102) para formar a assim chamada dobra da carcaga (101a) conforme
mostrado na figura 1.

Alternativamente, o nicleo de contas convencional (102)
podera ser substituido com pelo menos um inserto anular formada a partir de
arames emborrachados colocados em bobinas concéntricas (ndo representadas
na figura 1) (ver, por exemplo, os pedidos de patentes europeus EP 928.680,
ou EP 928.702). Neste caso, a camada da carcaga (101) néo ¢ virada para
cima ao redor dos referidos insertos anulares, a copulagdio sendo produzida
por uma segunda camada de carcaga (néo representada na figura 1) aplicada
externamente sobre a primeira.

A camada da carcaca (101) usualmente é composta de uma
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quantidade de cordonéis de reforgo colocados em paralelo um com outro, e
pelo menos revestidos parcialmente com uma camada de uma composi¢do
elastomérica reticulada. Estes cordonéis de reforgo usualmente sdo feitos de
fibras téxteis, por exemplo, o raion, nailon ou polietileno tereftalato, ou de
arames de aco trancados, revestidos com uma liga metalica (por exemplo,
ligas de cobre/zinco, zinco/manganés, zinco/molibdénio/cobalto, e
semelhantes).

A camada da carcaca (101) usualmente ¢ do tipo radial, i.e.,
ela incorpora os cordonéis de reforgo colocados em uma direcéo
substancialmente perpendicular em relagio a uma diregéo circunferencial.

O nucleo (102) esta dentro de uma conta (103) definida ao
longo de uma borda circunferencial interna do pneu (100), com o qual o pneu
¢ encaixado sob uma borda (ndo representada na figura 1) formando parte de
uma roda de veiculo. O espago definido por cada dobra da carcaga (101a)
contém uma carga de contas (104) que pode ser feita’ de acordo com a
invengdo atual.

Uma camada antiabrasiva (105) que pode ser feita de acordo
com a invengdo atual, usualmente ¢ colocada em uma posigéo axialmente
externa em relagio a dobra da carcaga (101a).

Uma estrutura de cinta (106) ¢ aplicada ao longo da
circunferéncia da camada da carcaga (101). Na realizagfo especifica da figura
1, a estrutura da cinta (106) é composta por duas tiras de cinta (106a, 106b)
que incorporam uma quantidade de cordonéis de reforgo, tipicamente
cordonéis metalicos, que sdo paralelos uns com os outros em cada tira e sdo
interceptados com relagdo a tira adjacente, orientados para formarem um
angulo predeterminado relativo a uma diregéo circunferencial. Na tira da cinta
radialmente mais externa (106b), pelo menos uma camada de reforgo grau
zero (106c) poderd opcionalmente ser aplicada, e ¢ comumente conhecida

como uma "cinta 0 ®", que geralmente incorpora uma quantidade de cordonéis
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de reforco, tipicamente cordonéis téxteis, colocados em um angulo de alguns
graus em relagdo a uma direcéo circunferencial, usualmente revestidos com
uma composi¢ao elastomérica reticulada.

Uma banda de rodagem (109), que pode ser feita de acordo
com a invencdo atual, cujas bordas laterais s3o ligadas nos costados (108), ¢
aplicada circunferencialmente em uma posi¢éo radialmente externa a estrutura
da cinta (106). Externamente, a banda de rodagem (109) tem uma superficie

de rolamento (109a) designada para entrar em contato com 0 solo. Ranhuras

_ circunferenciais que sio ligadas por fendas transversais (ndo representadas na

figura 1) para definir uma quantidade de blocos de varios formatos e
tamanhos distribuidos sobre a superficie de rolamento (109a) geralmente sdo
feitas nesta superficies (109a), que sdo representadas, por simplicidade, na
figura 1, como sendo lisa.

Um costado (108), que poderd ser feito de acordo com a
invencdo atual, ¢ também aplicada externamente sobre a camada da carcaga
(101), este costado estendendo-se em uma posigdo axialmente externa, da
conta (103) até a extremidade da estrutura da cinta (106).

Uma subcamada de banda de rodagem (111), que podera ser
feita de acordo com a inveng#o atual, podera ser colocada entre a estrutura da
cinta (106) e a banda de rodagem (109). Conforme representado na figura 1, a
subcamada de banda de rodagem (111) podera ter uma espessura uniforme.
Alternativamente, a subcamada de banda de rodagem (111) podera ter uma
espessura variavel na diregdo transversal. Por exemplo, a espessura podera ser
maior préxima das suas bordas externas do que em uma zona central. Na
figura 1, a referida subcamada de banda de rodagem (111) se estende sobre
uma superficie correspondendo substancialmente a superficie de
desenvolvimento da referida estrutura da cinta (106). Alternativamente, a
referida subcamada de banda de rodagem (111) se estende somente a0 longo

pelo menos de uma porgdo do desenvolvimento da referida estrutura da cinta
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(106), por exemplo, em porgdes laterais opostas da referida estrutura da cinta
(106) (nfo representada na figura 1).

Uma camada feita de material elastomérico reticulado (110),
comumente conhecida como uma "mini-costado”, opcionalmente podera estar
presente na zona de conexdo entre os costados (108) e a banda de rodagem
(109), este mini-costado geralmente sendo obtido por coextrusdo com a banda
de rodagem e permitindo uma melhoria da interagdo mecanica entre a banda
de rodagem (109) e os costados (108). Alternativamente, a porgdo final do
costado (108) cobre diretamente a borda lateral da banda de rodagem (109).

No caso de pneus sem cAmara, uma camada de borracha (1 12)
geralmente conhecida como um revestimento, que produz a impermeabilidade
necessaria ao ar inflado do pneu, também podera ser produzida em uma
posi¢do interna em relagdo a camada da carcaca (101).

A figura 2 mostra um pneu (100) tendo uma estrutura
conforme descrito na figura 1 (os mesmos nimeros de referéncia tém os
mesmos significados apresentados na figura 1) sendo ainda compostos de um
inserto no costado (113), que podera ser feita de acordo com a invengao atual.
O inserto no costado (113) se estende radialmente da estrutura de contas
(103), a referida estrutura de contas sendo constituida pelo nucleo de contas
(102), a dobra da carcaga (101a), e a carga de contas (104), até a borda lateral
da banda de rodagem (109). O inserto no costado (113) é colocada em uma
posi¢do axialmente interna ou externa com relagdo a camada da carcaga: por
exemplo, conforme representado na figura 2, o inserto no costado (113) ¢é
colocado entre a camada da carcaca (101) e o revestimento (112).
Alternativamente, no caso de estarem presentes mais de uma camada de
carcaca, um inserto de costado (113) é colocado entre duas das referidas
camadas de carcaca (nfo representadas na figura 2). Alternativamente, um
inserto de costado (113) é colocado entre a camada de carcaca e o costado

(nfo representado na figura 2). Mais de um inserto de costado podera estar
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presente conforme mostrado, por exemplo, na patente dos Estados Unidos US
5.238.040, ou no pedido de patente europeu EP 943.466.

O referido inserto de costado (113) usualmente ¢ utilizado no
caso de pneus com mobilidade prolongada, como por exemplo, pneus lisos de
corrida.

Apesar da invengéo atual ter sido ilustrada especificamente em
relacdio a um pneu, outros artigos fabricados elastoméricos reticulados que
poderiam ser produzidos de acordo com a invencdo poderdo ser, por exemplo,
correias transportadoras, correias acionadoras, ou mangueiras.

A invengdo atual sera adicionalmente ilustrada abaixo por
intermédio de uma quantidade de exemplos de preparagdo, que sdo
apresentados por fins puramente indicativos e sem qualquer limitagdo a esta
invengao.

As amostras dos exemplos seguintes sdo avaliadas de acordo
com os seguintes testes de medigdes.

A viscosidades Mooney ML(1+4) a 100°C foi medida de
acordo com o standard ISO 289-1: 1994, nas composi¢des elastoméricas ndo
reticuladas obtidas conforme descrito abaixo.

O moédulo de tragdo (médulo de 10%, moédulo de 50%, modulo
de 100%, e modulo de 300%), a tensdo de tragao, assim como o alongamento
em ruptura, foram medidos de acordo com o standard ISO 37:2005, tanto na
direcdo da calandragem como na diregdo perpendicular & mesma, em
amostras das composi¢des elastomeéricas descritas abaixo vulcanizadas a
170°C durante 10 minutos. A relagio de 100% do modulo de tragdo ¢ a
relacdo entre o modulo de tragdo a 100% medido ao longo da diregdo de
calandragem e o modulo de tragdo a 100% na direcdo perpendicular ao
mesmo.

A dureza em graus IRHD (a 10°C, a 23°C e a 100°C) de

acordo com o standard ISO 48:1994 e a dureza Shore de acordo com a ISO
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7619-1:2004, foram medidos em amostras das composi¢des elastoméricas
vulcanizadas a 170°C durante 10 minutos.

As propriedades mecanicas dindmicas foram medidas
utilizando-se um dispositivo dindmico Instron no modo de compressdo-tragio
de acordo com os seguintes métodos. Uma peca de teste da composigdo
elastomérica reticulada (vulcanizada a 170°C, durante 10 minutos) tendo uma
forma cilindrica (comprimento = 25 mm; didmetro = 12 mm), carregada
previamente por compressdo até 25% de deformacéo longitudinal com relagéo
ao comprimento inicial, e mantida em uma temperatura fixada previamente
(10°C, 23°C, e 70°C) durante toda a duragdo do teste, foi submetida a uma
tragdo sinusoidal dindmica tendo uma amplitude mais ou menos de 3,5% com
relagdo ao comprimento sob carga previa e, com uma freqiiéncia de 100 Hz.
As propriedades mecanicas dindmicas s&o expressas em termos de valores do
médulo elastico dinamico (E') e de Tan delta (fator de perda). O valor de Tan
delta é calculado como a proporgio entre o modulo viscoso (E") e o moédulo
elastico (E"). O comportamento termoplastico € avaliado como a diferenca AE'
entre 0 médulo eldstico dindmico medido em duas temperaturas de referéncia
selecionadas com base no tipo de composigdo elastomérica e/ou a sua
aplicacdo no pneu.

EXEMPLO 1

Preparacio das composi¢cdes elastoméricas 1 a 6 (banda de rodagem)

As composi¢des elastoméricas 1 a 6 apresentadas na tabela 1
foram preparadas como se segue (as quantidades dos varios componentes sa0
apresentadas em ppc)

Todos os componentes, exceto enxofre e aceleradores (TBBS),
foram misturados em conjunto em um misturador interno (modelo Pomini PL
1.6) durante cerca de 5 minutos (primeira etapa). Tdo logo foi alcangada a
temperatura de 145 + 5°C, a composi¢ao elastomérica foi descarregada. O

enxofre e os aceleradores (TBBS), foram entfo adicionados e a mistura foi
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executada em um misturador de rolos aberto (segunda etapa).

Tabela 1
Amosta | 1(® | 2(® [ 3(» | 4N [ 5A ] 6®

Primeira etapa
NR 50,0 50,0 50,0 50,0 50,0 50,0
BR 20,0 20,0 20,0 20,0 20,0 20,0
SBR 30,0 30,0 30,0 30,0 30,0 30,0
TESPT 0,6 0,6 0,6 0,6 0,6 0,6
N234 55,0 63,0 55,0 55,0 55,0 55,0
silica - - 8,0 - - -
GF002 - - - - 8,0 -
GF350nm - - - 8,0 - -
RICS 8,0
Acido estearico 2,0 2,0 2,0 2,0 2,0 2,0
Oxido de zinco 3,0 3,0 3,0 3,0 3,0 3,0
Antioxidante 4,0 4,0 4,0 4,0 4,0 4,0
Oleo aromatico 5,0 5,0 5,0 5,0 5,0 5,0

Segunda etapa
Enxofre 1,2 1,2 1,2 1,2 1,2 1,2
TBBS 1,7 1,7 1,7 1,7 1,7 1,7

(*) comparagéo
(™) Invencgio

SBR: copolimero de estireno/1,3-butadieno preparado em
emulsio tendo um teor de estireno de 23,5% em peso (Europrene® 1500-
Polimeri Europa);

BR: polibutadieno (Europrene Neocis® BR40-Polimeri
Europa);

NR: borracha natural (SMR GP);

Silica: Zeosil® 1165 MP (Rhodia);

TESPT: bis(3-trietoxisililpropil Jtetrassulfeto (Degussa-Hiils);

N234: negro de fumo

GF002: flocos de vidro micronizado com espessura de 2 pm e
relagdo de aspecto em torno de 30:1 tratados com cerca de 8% em peso de
TESPD (Glass Flake Ltd);

GF350nm: flocos de vidro moido com espessura de 350 nm e
relacdo de aspecto em torno de 850:1 tratados com cerca de 8% em peso de

TGESPD (Glass Flake Ltd);
RICS: fibras de vidro com didmetro de 10 pm (Nippon Glass
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antioxidante: fenil-p-fenilenodiamina (6-PPD-Akso Nobel);

TBBS:
NZ/EGC — Lanxess).

N-terc-butil-2-benzotiazilsulfenamida  (Vulkacit®

Todas as amostras foram avaliadas conforme descrito acima e

os resultados sio resumidos na tabela 2 seguinte.

TABELA 2
Resultados
1 |2 | 3m 4B [ sA | 6™
PROPRIEDADES VERDES
Mooney ML (1+4) 100°C [ 100 | 117 | 11s | 98 | 100 |97
PROPRIEDADES MECANICAS ESTATICAS
Densidade [g/cm’] 23°C 100 102 102 102 102 (102
Dureza IRHD 23°C 100 105 103 103 102 {105
Dureza IRHD 100°C 100 106 106 106 102 [108
DIRECAO PARALELA A CALANDRAGEM
Médulo de tragio 10°/0 [MPa] 100 116 108 136 120 {193
Médulo de tragio 50°/0 [MPa] 100 118 112 151 126 1209
Médulo de tragio 100% [MPa] 100 126 |. 120 163 136 [169
Modulo de tragio 300% [MPa] 100 129 119 112 111 {117
Resisténcia a tragdo [MPa] 100 94 94 95 99 198
(Alongamento em ruptura [%o] 100 83 88 94 96 92
Energia [J/cm®) 100 80 86 99 101 97
DIRECAO ORTOGONAL A CALANDRAGEM
Modulo de tragio 10°/0 [MPa] 100 115 103 127 110 |110
Médulo de tragio 50°/0 [MPa] 100 112 105 142 112|108
Médulo de tragio 100% [MPa] 100 112 105 155 117 (107
Mbdulo de tragio 300% [MPa] 100 115 108 109 98 194
Resisténcia a tragdo [MPa] 100 94 94 92 96 85
lAlongamento em ruptura [%] 100 89 90 90 99 92
Energia [J/cm’] 100 85 83 89 97 |78
Relacao de Modulo de tragio 100%] 100 | 113 | 114 | 105 | 116 [158
PROPRIEDADES MECANICAS DINAMICAS

E' (23°C) 100 114 108 123 107 1125
E' (70°C) 100 114 107 128 109 [123
AE' (23°C — 70°C) 100 117 112 96 95 134
Tang. delta (23°C) 100 105 101 92 97 95

an delta (70°C) 100 104 98 93 96 99

As amostras 4 e 5 de acordo com a inveng&o atual mostraram
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uma viscosidade igual ou menor do que aquela da amostra 1 (estabelecida
como 100) e ainda mais baixa do que aquela da amostra 2 e 3, constituida de
uma quantidade aumentada de carga (negro de fumo ou silica). Uma
viscosidade reduzida no estado ndo reticulado significa uma melhor
capacidade de processamento. A dureza € aumentada em todos 0s casos para
ambas as temperaturas consideradas.

A amostra 5 e ainda mais a amostra 4 mostraram valores muito
bons de propriedades dinamicas. O reforgo maior foi obtido para as amostras
5 ¢ 6, mas esta ltima é muito mais termoplastica (valor de AE' mais elevado
entre 23°C e 70°C).

Outra vantagem importante dos flocos de vidro € proveniente
da analise das propriedades de tragdo medidas ao longo de duas diregOes
perpendiculares. A tabela 2 mostra os valores do moédulo de tragdo medido ao
longo de duas dire¢Ses ortogonais uma em relacdo a outra, para se avaliar o
reforco em duas dimensdes. Os dados da tabela 2, conforme evidenciado pelo
valor do médulo de tracio na proporgdo de 100%, mostrou claramente que 0s
flocos de vidro produzem um reforgo isotrépico, mesmo melhor do que as

cargas convencionais, enquanto que as fibras de vidro ndo o fazem.

EXEMPLO 2

Preparaciio de composi¢des elastoméricas 7 a 11 (banda de rodagem)

As composi¢es elastoméricas 7 a 11 apresentadas na tabela 3
foram preparadas como se segue (as quantidades dos varios componentes sdo
apresentadas em ppc).

Todos os componentes, exceto enxofre e aceleradores (DPGRO
e CBS), foram misturados em conjunto em um misturador interno (modelo
Pomini PL 1.6) durante cerca de 5 minutos (primeira etapa). Tao logo a
temperatura alcangou 145+ 5°C, a composicio elastomérica foi descarregada.
O enxofre e os aceleradores (DPG e CBS), foram entdo adicionados e a

mistura foi executada em um misturador de rolos aberto (segunda etapa).
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TABELA 3
AMOSTRA | _7() [ _8() [ o 1 1000 | 11(A)
PRIMEIRA ETAPA
S-SBR 90,0 90,0 90,0 90,0 90,0
BR 35,0 35,0 35,0 35,0 35,0
Silica 70,0 60,0 65,0 60,0 65,0
TESPT 5,6 48 5,2 438 5,2
GF001 - 10,8 5,4 - -
GF350nm - - - 10,8 5.4
Acido estedrico 2,0 2,0 2,0 2,0 2,0
Oxido de zinco 2,5 2,5 2,5 2.5 2,5
Oleo aromético 25,0 25,0 25,0 25,0 25,0
Antioxidante 3,0 3,0 3,0 3,0 3,0
SEGUNDA ETAPA
Enxofre 1,2 1,2 1,2 1,2 1,2
DPG80 2,0 2,0 2,0 2,0 2,0
CBS 2,0 2,0 2,0 2,0 2,0

(*) comparagéo
(™) Invengéo

S-SBR:copolimero de estireno/1,3-butadieno preparado em
solucdo tendo um teor de estireno de 25% em peso e um teor de vinila de 50%
em peso, com relagdo ao peso total do copolimero; e contendo 37,5 ppc de
6leo aromatico (Buna® VSL 5025-1-Lanxess);

BR:polibutadieno  (Europrene  Neocis® BR40-Polimeri
Europa);

Silica: Zeosi® 1165 MP (Rhodia),

TESPT: bis(3-trietoxisililpropil) tetrassulfeto (Degussa-Hiils);

GF001: flocos de vidro micronizado com espessura em torno
de 1 um e relagdio de aspecto em torno de 45:1 tratado com cerca de 8% em
peso de TESPD (Glass Flake Ltd.);

GF350nm:flocos de vidro moido com espessura de cerca de
350 nm e relagdo de aspecto em torno de 850:1, tratado com cerca de 8% em
peso de TESPD;

Antioxidante: fenil-p-fenilenodiamina (6-PPD-Akso Nobel);

DPGg0:difenil  guanidina  (Rhenogran® DPG80-Rhein
Chemie);

CBS:N-cicloexil-2-benzotiazil-sulfenamida (Vulkacit® CZ/C-
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Lanxess).

Todas as amostras foram avaliadas conforme descrito acima e

os resultados sfo resumidos na tabela 4 seguinte.

TABELA 4
RESULTADOS T 75 [ 8™ [ 90 10 | 1@
PROPRIEDADES VERDES
Mooney ML (1+4) 100°C [ 100 | 82 [ 92 | 8 | 89
DIRECAO PARALELA A CALANDRAGEM
Modulo a 50% (MPa) 100 107 109 130 114
Moédulo a100% (MPa) 100 116 114 148 125
Moédulo a 300% (MPa) 100 105 110 117 112
Resisténcia a tragdo (MPa) 100 88 98 95 96
Alongamento em ruptura (%) 100 87 92 87 89
IRHD Densidade (10°C) 100 96 99 97 98
IRHD Densidade (23°C) 100 96 98 97 98
IRHD Densidade (100°C) 100 99 102 102 101
DIRECAO ORTOGONAL A CALANDRAGEM
E' (10°C) 100 93 98 102 100
E' (23°C) 100 93 100 103 100
E' (70°C) 100 97 103 109 104
AE' (10°C — 70°C) 100 88 94 96 96
Tan delta (10°C) 100 94 100 91 97
Tan delta (23°C) 100 89 94 88 93
Tan delta (70°C) 100 83 91 82 90

(*) comparagéo
(") Invengdo

As composi¢des elastoméricas 8 a 11 de acordo com a
inven¢do atual, quando comparadas com a composicio elastomérica de
comparagio 7 (ajustada para 100) mostraram uma viscosidade reduzida no
seu estado n3o reticulado, dessa forma mostrando uma melhor capacidade de
processamento. Adicionalmente, as composigdes elastoméricas 8 a 11
mostraram propriedades mecanicas estaticas e dindmicas iguais ou
melhoradas. Mais especialmente, as composigdes elastoméricas 8 a 11
mostraram médulo melhorado.

Além disso, as composi¢des elastoméricas 8 a 11 mostraram
uma capacidade termoplastica reduzida, indicada pelo valor reduzido de AE'
(valor de AE' menor entre 10°C e 70°C).

EXEMPLO 3

Preparacio das composi¢coes elastoméricas 12 e 13 (inserto do costado)
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As composi¢des elastoméricas 12 e 13 apresentadas na tabela
5 foram preparadas como se segue (as quantidades dos varios componentes
sdo apresentadas em ppc).

Todos os componentes, exceto enxofre e aceleradores (TBBS),
foram misturados em conjunto em um misturador interno (modelo Pomini PL
1.6) durante cerca de 5 minutos (primeira etapa). Tdo logo a temperatura
atingiu a 145 £ 5°C, a composi¢ao elastomérica foi descarregada. O enxofre
de os aceleradores (TBBS), foram entdo adicionados e a mistura foi executada

em um misturador de rolos aberto (segunda etapa).

TABELA 5
AMOSTRA [ 12 ] 13D
PRIMEIRA ETAPA
BR 50 50
IR 50 50
N660 35 35
Silica 20 10
TESPT 1,2 0,4
GF001 - 10,8
Oxido de zinco 4 4
Antioxidante 3,5 3,5
SEGUNDA ETAPA
Enxofre 1,3 1,3
TBBS 2 2

(*) Comparagéo

(®) Invengao

BR:polibutadieno  (Europrene  Neocis® BR40-Polimeri
Europa);

IR: cis-1,4-poliisopreno (SKI-Nizhnekamskamskneftechim
Export);

N660: negro de fumo;

Silica: Zeosil® 1115 MP (Rhodia);

TESPT: bis(3-trietoxisililpropil) tetrassulfeto (Degussa-Hiils);

GF001:flocos de vidro micronizado com espessura em torno
de 1 pm e relagdo de aspecto em torno de 45:1 tratado com cerca de 8% em
peso de TESPD (Glass Flake Ltd.);

Antioxidante:fenil-p-fenilenodiamina (6-PPD-Akso Nobel);
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TBBS:N-terc-butil-2-benzotiazilsulfenamida (Vulkacit®
NZ/EGC-Lanxess).
Todas as amostras foram avaliadas conforme descrito

anteriormente e os resultados foram resumidos na tabela 6 seguinte.

TABELA 6
RESULTADOS 120 [ 130
PROPRIEDADES VERDES
Money ML (1+4) 100°C__ [ 100 | 97
PROPRIEDADES MECANICAS ESTATICAS
Moédulo a 50% (MPa) 100 142
Médulo a 100% (MPa) 100 147
Resisténcia a tragdo (MPa) 100 116
Alongamento em ruptura (*)/0) 100 96
Dureza IRHD (23°C) 100 103
Dureza IRHD (100°C) 100 105
PROPRIEDADES MECANICAS DINAMICAS
E' (239 100 114
E' (70°C) 100 114
AE' (23°C—170°C) 100 81
Tan delta (23°C) 100 98
Tan delta (70°C) 100 91

(*): comparagdo
(): invengao

A composi¢io elastomérica 13 de acordo com a invencéo
atual, quando comparada com a composigéo elastomérica de comparagdo 12
(ajustada a 100) mostrou uma viscosidade reduzida no seu estado ndo
reticulado, mostrando assim uma melhor capacidade de processamento.
Adicionalmente, as composigdes elastoméricas 13 mostraram propriedades
mecAnicas estaticas e dinimicas iguais ou melhoradas. Mais especialmente, as
composi¢des e elastoméricas 13 mostraram um moédulo melhorado, um
médulo elastico dinidmico melhorado e termo-plasticidade reduzida, indicado
pelo valor AE' reduzido (valor menor de AE' entre 23°C e 70°C).
EXEMPLO 4

Preparacdo das composicdes elastoméricas 14 a 16 (carga de contas)

As composicdes elastoméricas 14 a 16 apresentadas na tabela
7 foram preparadas como se segue (as quantidades dos varios componentes

sdo apresentadas em ppc).
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Todos os componentes, exceto o enxofre, os aceleradores e 0
doador de metileno (TBBS + HMMM), foram misturados em conjunto em um
misturador interno (modelo Pomini PL 1.6) durante cerca de 5 minutos
(primeira etapa). Tdo logo a temperatura atingiu 145 + 5°C, a composi¢&o
elastomérica foi descarregada. O enxofre, o acelerador e o doador de metileno
entio foram adicionados, e a mistura foi executada em um misturador de rolos

aberto (segunda etapa).

TABELA 7
EXEMPLO | 14 (*) | 15 (Y | 16 (M)
PRIMEIRA ETAPA
IR 100 100 100
N326 75 75 75
GF001 - 10,8 -
GF350nm - - 10,8
Oxido de zinco 10 10 10
Antioxidante 2 2 2
Acido estedrico 2 2 2
Naftenato de cobalto 0,6 0,6 0,6
resorcinol 1,8 1,8 1,8
SEGUNDA ETAPA
Enxofre 7 7 7
TBBS 1 1 1
HMMM 1,8 1,8 1,8

(*): comparagio
(M): invengao

IR: cis-1,4-poliisopreno (SKI-Nizhnekamskamskneftechim
Export);

N326: negro de fumo;

GF001: flocos de vidro micronizado com espessura em torno
de 1 pm e relagdo de aspecto em torno de 45:1 tratado com cerca de 8% em
peso de TESPD (Glass Flake Ltd.);

GF350nm:flocos de vidro moido com espessura de cerca de
350 nm e relagdo de aspecto em torno de 850:1, tratado com cerca de 8% em
peso de TESPD;

Antioxidante:fenil-p-fenilenodiamina (6-PPD-Akso Nobel);

TBBS: N-terc-butil-2-benzotiazilsulfenamida  (Vulkacit®
NZ/EGC-Lanxess).
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HMMM: hexametoximetilmelamina.

TABELA 8
EXEMPLO [ 14 | 15 () | 16 (%)
PROPRIEDADES VERDES
Money ML (1+4) 100°C_ | 100 | 89 | 91
PROPRIEDADES MECANICAS ESTATICAS
Moédulo a 10% (MPa) 100 108 122
Maédulo a 50% (MPa) 100 112 124
Médulo a 100% (MPa) 100 108 113
Resisténcia 4 tragio (MPa) 100 108 102
Alongamento em ruptura (%) 100 100 100
Dureza Shore D (23°C) 100 103 104
PROPRIEDADES MECANICAS DINAMICAS
E' (70°C) 100 105 107
E' (100°C) 100 107 109
AE' (70°C-100°C) 100 99 99
Tang delta (70°C) 100 100 100
Tang delta (100°C) 100 97 98

(*): comparagdo
(™): a invengdo

As composi¢bes elastoméricas 15 e 16 de acordo com a
invengio atual, quando comparadas com a composigdo elastomérica de
comparagdo 14 (ajustada a 100) mostraram uma viscosidade reduzida no seu
estado ndo reticulado, dessa forma mostrando uma capacidade de
processamento melhor. Adicionalmente, as composigdes elastoméricas 15 e
16 mostraram propriedades mecénicas estaticas e dinidmicas iguais ou
melhoradas. Mais especialmente, as composigdes elastoméricas 15 e 16

mostraram o moédulo melhorado e o médulo elastico dinamico melhorado.
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REIVINDICACOES

I. Pneu compreendendo pelo menos de um elemento
estrutural, incluindo um material elastomérico reticulado obtido pela
reticulacdo de uma composicao elastomérica reticulavel, compreendendo:

(a) 100 ppc pelo menos de um polimero elastomérico;

(b) cerca de 0,1 ppc a cerca de 120 ppc pelo menos de uma
carga de reforco;

dita composi¢ao elastomérica reticuldvel caracterizada pelo

fato de compreender adicionalmente:

(c) cerca de 1 ppc a cerca de 80 ppc de flocos de vidro tendo
uma espessura média igual ou menor do que 5,0 wm e uma relacdo de aspecto
média maior do que 1.

2. Pneu de acordo com a reivindicagdo 1, caracterizado pelo

fato do referido pneu compreender:

-uma estrutura de carcaca com formato substancialmente
toroidal, tendo bordas laterais opostas associadas com as estruturas de contas
direita e esquerda;

-uma estrutura de cinta aplicada em uma posicdo radialmente
externa com relacdo a referida estrutura de carcaga;

-uma banda de rodagem aplicada em uma posi¢ao radialmente
externa com relacdo a referida estrutura de cinta;

-um par de costados aplicados lateralmente nos lados opostos
com relagdo a referida estrutura de carcaca;

em que o referido elemento estrutural € pelo menos um da
referida banda de rodagem, ou o referido par de costados.

3. Pneu de acordo com a reivindicagdo 2, caracterizado pelo

fato das estruturas de contas serem definidas pelas respectivas dobras da
carcaga e sao constituidas pelo menos de um nucleo de contas e pelo menos

uma carga de contas, a referida carga de contas sendo o referido elemento
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estrutural.

4. Pneu de acordo com a reivindicagdao 2 ou 3, caracterizado

pelo fato de adicionalmente compreender:

-uma subcamada de banda de rodagem aplicada em uma
posicao radialmente interna com relacao a referida banda de rodagem;

em que o referido elemento estrutural € a referida subcamada
de banda de rodagem.

5. Pneu de acordo com qualquer das reivindicacdes 2 a 4,

caracterizado pelo fato do referido pneu compreender:

-um par de insertos de costado que se estendem radialmente de
cada uma das referidas estruturas de contas para a borda lateral
correspondente da referida banda de rodagem; e

em que o referido elemento estrutural é o referido par de
insertos de costado.

6. Pneu de acordo com qualquer das reivindicacdes 2 a 3,

caracterizado pelo fato do referido pneu compreender:

-um par de camadas antiabrasivas colocadas em uma posi¢ao
axialmente externa com relacao a referida dobra de carcacga;

em que o referido elemento estrutural é o referido par de
camadas antiabrasivas.

7. Pneu de acordo com qualquer das reivindicacdes 1 a 6,

caracterizado pelo fato dos referidos flocos de vidro terem uma espessura

media de cerca de 0,01 um a cerca de 5,0 pm.

8. Pneu de acordo com a reivindicagdo 7, caracterizado pelo

fato dos referidos flocos de vidro terem uma espessura média de cerca de 0,05
wm a cerca de 2,0 pm.

9. Pneu de acordo com a reivindicagdo 8, caracterizado pelo

fato dos referidos flocos de vidro terem uma espessura média de cerca de 0,2

wm a cerca de 1,0 wm.
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10. Pneu de acordo com qualquer das reivindicagOes

anteriores, caracterizado pelo fato dos referidos flocos de vidro terem um

diametro médio de cerca de 0,1 wm a cerca de 3000 pm.

11. Pneu de acordo com a reivindicagao 10, caracterizado pelo

fato dos referidos flocos de vidro terem um didmetro médio de cerca de 1 um
a cerca de 1500 pwm.

12. Pneu de acordo com a reivindicagdo 11, caracterizado pelo

fato dos referidos flocos de vidro terem um didmetro médio de cerca de 1 um
a cerca de 500 pwm.
13. Pneu de acordo com qualquer das reivindicagOes

anteriores, caracterizado pelo fato dos referidos flocos de vidro terem uma

relacdo de aspecto média maior do que 2.

14. Pneu de acordo com a reivindicagao 13, caracterizado pelo

fato dos referidos flocos de vidro terem uma relagdo de aspecto maior do que
10.
15. Pneu de acordo com qualquer das reivindicacoes

anteriores, caracterizado pelo fato dos referidos flocos de vidro terem uma

relacdo de aspecto média na faixa de cerca de 10:1 a cerca de 1000:1.

16. Pneu de acordo com a reivindicagdo 15, caracterizado pelo

fato dos referidos flocos de vidro terem uma relagdo de aspecto média na
faixa de cerca de 20:1 a cerca de 900:1.

17. Pneu de acordo com a reivindicagao 16, caracterizado pelo

fato dos referidos flocos de vidro terem uma relagdo de aspecto média na
faixa de cerca de 50:1 a cerca de 800:1.
18. Pneu de acordo com qualquer das reivindicagOes

anteriores, caracterizado pelo fato dos referidos flocos de vidro serem tratados

na superficie com silanos funcionais.

19. Pneu de acordo com a reivindicagdo 18, caracterizado pelo

fato do referido silano funcional ser selecionado do grupo que € constituido de
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aminopropiltrialcoxisilanos, viniltrialcoxisilanos,
glicidoxipropiltrialcoxisilanos, metacriloxi-propiltrialcoxisilanos,
alcoxisilanos polisulfurizados, ou misturas dos mesmos.

20. Pneu de acordo com qualquer das reivindicagOes

5 anteriores, caracterizado pelo fato da area projetada dos referidos flocos de

vidro representar pelo menos 50% da area total projetada de todas as
particulas de vidro.
21. Pneu de acordo com qualquer das reivindicagOes

anteriores, caracterizado pelo fato da quantidade dos referidos flocos de vidro

10  variar de cerca de 2 ppc a cerca de 60 ppc.

22. Pneu de acordo com a reivindicagao 21, caracterizado pelo

fato da quantidade dos referidos flocos de vidro variar de cerca de 3 ppc a

cerca de 20 ppc.
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