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conducéo aperfeigcoadas durante situagées de conducgdo normal, sem danificar a durabilidade de rolagem sem presséo. O
pneumatico compreende um nicleo de taldo, uma camada de carcaga, uma camada de borracha de banda de rodagem, um
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borracha que compreende (A) um componente de borracha e (B) um enchimento e que tem tais propriedades fisicas de borracha
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e 250C e o valor da tangente de perda (tan d) € 5,0 ou menos a 28 a 1500C.
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“PNEUMATICO”
FUNDAMENTOS DA INVENCAO

[001] A presente invencdo refere-se
a um pneumdtico de resisténcia de rolamento
aperfeicoada e um conforto de conducdo em
velocidade normal sem danificar uma durabilidade
de rodagem com pneu vazio, onde uma composicdo de
borracha tendo um moédulo de armazenamento
dindmico (E') de um determinado valor ou menos e
um valor ¥ de certo wvalor ou menos em uma
tangente de perda tan & a 28 a 150°C nas
caracteristicas da borracha wvulcanizada, usada
principalmente para uma camada de reforco lateral
e/ou um enchimento de taldo, e uma composicdo de
borracha em que um coeficiente de permeabilidade
ao ar a 60°C é um determinado valor ou mais baixo
que aquele usado para um revestimento interno.

DESCRICAO DO ESTADO DA TECNICA

[002] Um pneu de rodagem sem pressao
de um tipo de reforco lateral, no gqual uma camada
de borracha de reforco 1lateral transversalmente
lunar ¢é disposta em um lado mais interno de uma
carcaca em uma parte da parede lateral do pneu
para aumentar uma rigidez da parte da parede
lateral, tem sido até agora conhecido como um
pneu capaz de rodar com seguranca em certa
disténcia, mesmo em um estado no gqual uma pressio
interna do pneu é reduzida por estouro e afins,
um chamado pneu de rodagem sem pressao (refere-se
aos documentos 1 e 2).

[003] Em pneumédticos, uma parte da
parede lateral e um taldo de enchimento dos pneus

sdo deformados em grande medida, em um estado de
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execucdo guando uma pressdo 1interna dos pneus é
reduzida por estouro e similares, a chamada
execucdo de rodagem sem pressdao, € a dJgeracao de
calor é acelerada e atinge 200°C ou mais em um
determinado caso. No estado acima, mesmo um pneu
dotado de uma camada de reforco lateral excede os
limites de ruptura da camada de reforco lateral e
0 enchimento de taldo pode vir a ter problemas.

[004] Meios para estender o tempo
gasto até gque os problemas acima sejam causados
incluem um método no gqual uma composicdo de
borracha usada para uma camada de reforco lateral
e um enchimento de taldo ¢é misturado com uma
grande quantidade de enxofre para ser provido com
uma alta elasticidade para, assim, 1inibir uma
quantidade de deformacdo da parte da parede
lateral e o enchimento de taldo do pneu. No
entanto, estd envolvido agqui o problema de o pneu
ser elevado em uma resisténcia de rolamento em
funcionamento normal e reduzido em um baixo
consumo de combustivel.

[005] Em contraste com isso, propde-
se em um documento 3, dque uma composicdo de
borracha contendo varios copolimeros de vinil de
dieno aromdtico conjugado modificados, um agente
de melhora da resisténcia ao calor e similares é
usada para uma camada para reforcar a lateral e
um enchimento de taléo.

[006] Além disso, propde-se em um
documento 4 gue uma composicdo de borracha
contendo um polimero a base de dieno conjugado
especifico e uma resina a base de fenol seja

usada para uma camada de reforco lateral e um
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enchimento de talédo.

[007] Todos eles tém um propdsito de
melhorar um mbédulo eldstico das composicgdes de
borracha wusado para uma camada de reforco
lateral, um enchimento de taldo, inibir uma
reducdo no médulo elédstico em altas temperaturas
e uma melhora na resisténcia de rodagem sem
pressdo em grande medida é obtida, mas a
resisténcia ao rolamento em funcionamento normal
é notavelmente deteriorada.

[008] Por outro lado, os meios para
estender o tempo gasto até que os problemas
descritos acima sejam causados incluem o aumento
de um volume da Dborracha como o aumento da
espessura maxima de uma camada de reforco lateral
montada e um enchimento de taldo montado, mas
quando o método acima ¢é empregado, situacdes
desfavoréveis, como a deterioracdo do conforto de
conducdo em funcionamento normal, um aumento no
peso e um aumento no nivel de ruido @sédo
originadas.

[009] Se uma camada de reforco
lateral montada e um enchimento de taldo montado
tiverem seus volumes reduzidos a fim de evitar as
situacdes descritas acima, por exemplo, a
deterioracéo do conforto de conducéao, 0os
problemas acarretados com 1isso sdao o fato de que
uma carga na rodagem ndo poderia ser suportada
quando da deformacdao de uma parte da parede
lateral do pneu para valores elevados na rodagem,
e o fato de que um aumento no calor da composicéo
da borracha acabaria resultando na possibilidade

do pneu vir a causar problemas mais cedo.
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[010] Além disso, quando a
elasticidade da borracha utilizada é reduzida
mudando os materiais misturados, que é a presente
situacdo de uma carga em rodagem sem pressao
também ndo poder ser suportada para deformar uma
parte da parede lateral do pneu em grande medida
e o fato de que um aumento no calor da composicéo
da borracha acabar resultando na possibilidade do
pneu vir a causar problemas mais cedo.

[011] Os pneus de rodagem sem
pressdo de um tipo de reforco lateral descritos
acima sdo mais espessos em um medidor de uma
parte lateral que pneus convencionais, e,
portanto, uma composicdo de borracha com uma
velocidade de wvulcanizacdo réapida é aplicada para
a camada de borracha de reforco lateral para
inibir gque a produtividade seja reduzida. No
entanto, se uma velocidade de vulcanizacdo da
composigdo de borracha para a camada de borracha
de reforco lateral ¢é acelerada, uma diferenca em
uma velocidade de vulcanizacdo de um revestimento
interno adjacente a camada de borracha de reforco
lateral é aumentada, e uma propriedade de co-
vulcanizacdo da camada de borracha de reforco
lateral e o revestimento interno é reduzido. Como
resultado do mesmo, a camada de Dborracha de
reforco lateral é facilmente arrancada do
revestimento interno no funcionamento em um
estado em que o pneu é reduzida em uma pressio
interna por estouro e afins (a seguir denominado
como funcionamento de rodagem sem pressdo), e um
problema tem sido envolvido na durabilidade da

rodagem sem presséo.
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[012] Fm contraste com 1sso, uma
mistura de borracha butilica e borracha natural é
normalmente usada como um componente de borracha
de uma composicao de borracha para um
revestimento interno, a fim de inibir uma camada
de borracha de reforco lateral de ser arrancado
de um revestimento interno. No caso acima, uma
velocidade de vulcanizacédo do revestimento
interno pode ser relativamente acelerada, mas o0s
problemas gque o forro interno é reduzido em uma
ndo-permeabilidade ao ar e dgue o0s respectivos
membros do pneu sdo alterados nas propriedades
fisicas com o passar do tempo em Jgrande medida,
ou o cinto ¢é reduzido em uma durabilidade
estiveram envolvidos aqui.

[013] Documento 1: Pedido de Patente
Japonés Publicado n® 310019/1999.

[014] Documento 2: Pedido de Patente
Japonés Publicado n® 103925/2002.

[015] Documento 3: W002/02356

[016] Documento 4: Pedido de Patente
Japonés Publicado n® 74960/2004.

Descricdo da Invencdo

[017] Com a situacdo descrita acima,
um objeto da presente invencdo é prover um pneu
que ¢é aprimorado em uma resisténcia de rolamento
e um conforto de conducdo em funcionamento normal
sem danificar uma durabilidade de rodagem sem
pressao.

[018] Intensas ©pesquisas repetidas
pelos presentes inventores, a fim de desenvolver
um pneu com as propriedades preferidas descritas

acima, tem resultado na descoberta de gque um pneu
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preparado usando uma composicdo de borracha tendo
um moédulo de armazenamento dindmico (E') de um
determinado wvalor ou menos e um valor I de um
determinado wvalor ou menos em uma tangente de
perda tan & em 28 a 150°C nas propriedades
fisicas da borracha wvulcanizada particularmente
para uma camada de reforco lateral e/ou um
enchimento de taldo e aplicacdo de uma composicdo
de borracha tendo um coeficiente de
permeabilidade do ar especifico a um revestimento
interno pode ser adequado ao objeto descrito
acima. A presente invencdo foil concluida com base
no conhecimento acima.

[019] Ou seja, a presente invencéo
prove:

[1] Um pneumdtico equipado com um nucleo
de taldo, uma camada de carcaca, uma camada de
borracha de banda de rodagem, um revestimento
interno, uma camada de reforco lateral e um
enchimento de taldo, caracterizado pela
utilizacdo de uma composicdo de borracha (a) dque
contém (A) um componente de borracha e (B) um
enchimento e que tem um mbédulo de armazenamento
dindmico (E'), de 10 MPa ou menos em uma Ltenséio
dindmica de 1% e 25°C e um vwvalor ¥ de 5,0 ou
menos em uma tangente de perda tan & a 28 a 150°C
nas propriedades fisicas da borracha vulcanizada.

[2] O pneu de acordo com o item acima
[1], onde uma composicdo de borracha (b) na qual
um coeficiente de permeabilidade do ar a 60°C é
6,0 x 10-10 cm’scm/cm” - s - cm Hg ou menos ¢é usado
para o revestimento interno.

[3] O pneu de acordo com o item acima
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[1], em dque 50 partes em massa ou menos do
enchimento (B) estd contido com base em 100
partes por massa do componente de borracha (A).

[4] O pneumatico de acordo com o item
acima [1] ou [3], em gque na composicdo de
borracha (a), o enchimento (B) ¢é pelo menos um
selecionado da negro de fumo, silica e um

enchimento inorgédnico representado pela Foérmula

(I):

nM-xS1i0y* zH>0 (I)

onde M é pelo menos um selecionado a
partir de metal selecionado de aluminio,

magnésio, titédnio, célcio e zircbdnio, oOéxidos ou
hidréxidos dos metais acima, hidratos dos mesmos
e carbonatos dos metais descritos acima, e n, X,
Yy e z sdo um nuUmero inteiro de 1 a 5, um numero
inteiro de 0 a 10, um numero inteiro de 2 a 5 e
um numero inteiro de 0 a 10, respectivamente.

[5] O pneu de acordo com o item acima
[1], [3] ou [4], em qgue o enchimento (B) & a
negro de fumo.

[6] O pneu de acordo com o item acima
[5], onde a negro de fumo ¢é pelo menos um
selecionado de um dgradiente FEF, um gradiente
GPF, um gradiente HAF, um dgradiente ISAF e um
gradiente SAF.

[7] O pneu de acordo com o item acima
[6], em gue a negro de fumo é o gradiente FEF.

[8] O pneumédtico de acordo com gqualgquer
um dos itens acima [1] e [3] a [7], em gue na
composicdo de borracha (a), o componente de
borracha (A) contém um polimero a base de dieno

conjugado modificado.
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[9] O pneu de acordo com o item acima
[8], onde o polimero a base de dieno conjugado
modificado ¢é um polimero a base de dieno
conjugado de amina modificado.

[10] O pneu de acordo com o item acima
[92], onde o polimero a base de dieno conjugado de
amina modificado é um polimero a base de dieno
conjugado de amina conjugada proética.

[11] O pneu de acordo com o item acima
[2] ou [10], onde o polimero a base de dieno
conjugado de amina modificado ¢é um polimero a
base de dieno <conjugado de amina modificado
primario.

[12] O pneu de acordo com o item acima
[11], onde o polimero a base de dieno conjugado
de amina modificado primario & um polimero obtido
pela reacdo de uma extremidade ativa de um
polimero a base de dieno conjugado com um
composto de amina primario protegido.

[13] O pneu de acordo com o item acima
[12], onde o polimero a base de dieno conjugado é
um polimero obtido submetendo um composto de
dieno conjugado isolado ou um composto de dieno
conjugado e um composto de wvinil aromético a
polimerizacdo anidnica em um solvente orgéanico
usando um composto de metal alcalino organico
como um iniciador.

[14] O pneu de acordo com o item acima
[13], onde o polimero a base de dieno conjugado é
polibutadieno.

[15] O pneu, de acordo com qualquer um dos
itens acima [12] a [14], onde o composto de amina

primério protegido é N, N-

Petigéio 870190074126, de 01/08/2019, pag. 15/86



9/72

bis(trimetilsilil)aminopropiltrietoxisilano.

[16] O pneu de acordo com dgqualguer um
dos itens acima [1] e [3] a [15], em dque a
composigdo de borracha (a) é usada para a camada
de reforco lateral.

[17] O pneu de acordo com dgqualguer um
dos i1tens acima [1] e [3] a [157, onde a
composicdo de borracha (a) & usada para o
enchimento de taléo.

[18] O pneu de acordo com dgqualguer um
dos itens acima [1] e [3] a [15], em que a
composigdo de borracha (a) é usada para a camada
de reforco lateral e o enchimento de taldo.

[19] O pneu de acordo com o item acima
[2], em que a composicdo de borracha (b) para o
revestimento interno contém borracha de butila
como o componente de borracha.

[20] O pneu de acordo com o item acima
[19], onde a composicdo de borracha (b) para o
revestimento interno, um teor de Dborracha de
butila no componente de borracha é 80% em massa
ou mais.

[21] O pneu de acordo com dgualguer um
dos 1tens acima [1] a [20], em que a composicdo
de Dborracha (b) para o revestimento interno ¢é
misturada com 15 partes em massa ou mais de um
enchimento inorganico tendo uma relacéo de
aspecto de 5 a 30 com base em 100 partes em massa
do componente de borracha.

[22] O pneu de acordo com dgualguer um
dos itens acima [1l] a [21], onde uma diferenca de
velocidade de wvulcanizacdo A representada pela

seguinte Férmula (II) entre a composicdo de
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borracha (a) usada para a camada de borracha de
reforco lateral e a composicdo de borracha (b)
utilizada para o revestimento interno é de 13,5

ou menos a uma temperatura de wvulcanizacdo de

160°C:

A = |{Tc(90) - Tc(10)}r - {Tc(90) - Tc(10)}s] (IT)
onde Tc (90) é 90% do tempo de

vulcanizacédo (minuto) de uma composicao de

borracha; Tc(10) é 10% do tempo de wvulcanizacéo
(minuto) de uma composicdo de borracha, I é a
composicao de borracha para o) revestimento
interno, e S é& a composicdo de borracha para a
camada de borracha de reforco lateral.

[23] O pneu de acordo com dgqualguer um
dos itens acima [1] a [22], onde uma tensdo de
descascamento entre a camada de Dborracha de
reforco lateral e o revestimento interno ¢é de

21,2 N/cm ou mais.

[020] De acordo com a presente
invencéo,

(1) um médulo de armazenamento dinadmico
(E') a wuma tensdo dindmica de 1% e 25°C &

controlado para 1 a 10 MPa, de preferéncia 3 a 10
MPa e mais preferencialmente 3 a 8 MPa nas
propriedades fisicas da borracha wvulcanizada,
reduzindo (de preferéncia 50 partes em massa ou
menos) um conteudo do enchimento (principalmente
a negro de fumo) contido na composicdo de
borracha, em que a rigidez lateral pode ser
amaciada para melhorar o conforto de conducdo em
funcionamento normal.

[021] Além disso, a geracdo de calor

pode ser reduzida através da reducdo do teor de
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enchimento.

(2) Além disso, usando o polimero a base
de dieno conjugado modificado (um polimero a base
de dieno conjugado de amina modificada priméario
particularmente, de amina modificada) como ©
componente de borracha faz com gque seja possivel
melhorar uma dispersabilidade da negro de fumo e
inibir a geracdo de calor e torna possivel
controlar um valor ¥ de uma tangente de perda tan
S em 28 a 150°C de 1,0 a 5,0, de preferéncia 2,0
a 4,0.

(3) Como descrito acima, uma temperatura
de uma borracha vulcanizada & elevada pelo
funcionamento de rodagem sem pressdo. Na medida
em que a Lemperatura é elevada, as
caracteristicas mecénicas (tensdo de ruptura,
alongamento de ruptura e similar) da mesma séo
reduzidas em grande medida, e a borracha resulta
em ser dJuebrada. No entanto, a composicdo da
borracha usada para o pneu da presente invencéo
pode inibir a geracdo de calor no funcionamento
de rodagem sem pressido, em grande medida pelos
efeitos dos itens (1) e (2) descritos acima, e,
portanto, uma medicdo da camada de borracha de
reforco pode ser reduzida em espessura. Mesmo gue
a medicdo seja reduzida em espessura, a
propriedade de rodagem sem pressdo pode ser
garantida, e o baixo consumo de combustivel &
reforcado também pela reducdo na dJgeracdo de
calor, bem como uma reducdo do peso. Um medidor
da camada de borracha de reforco é definido como
uma parte de espessura méxima da camada de

borracha de reforco, e um medidor da camada de
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borracha de reforco acima cal em uma faixa de
preferéncia de 4 a 12 mm, mais preferencialmente
de 5 a 10 mm.

(4) Além disso, embora ndo um requisito
essencial, a composicdo de borracha na gqual um
coeficiente de permeabilidade ao ar a 60°C é de
6,0 x 10-10 cm’-cm/cm’ s-cm Hg ou menos é aplicada
ao revestimento interno e, portanto, a nao-
permeabilidade ao ar é mantida em comparacdo com
nenhuma anterior. Como resultado, uma propriedade
de manutencdo de pressdao interna do pneu é ainda
reforcada, e os membros do pneu sdo certamente
inibidos de ser deteriorados com o passar do
tempo.

(5) Além disso, embora ndo um requisito
essencial, também, a diferenca da velocidade de
vulcanizacdo A representada pela Foérmula (II)
entre a composicdo de borracha (a) para a camada
de borracha de reforco lateral e a composicdo de
borracha (b) para o revestimento interno é de
preferéncia 13,5 ou menos a uma temperatura de
vulcanizacdo de 160°C. Como resultado da mesma,
uma propriedade de co-vulcanizacgdo da camada de
borracha de reforco lateral e o revestimento
interno sao reforcadas, segundo o} qual um
estresse de descascamento entre a camada de
reforco de Dborracha lateral e o revestimento
interno é elevado no funcionamento de rodagem sem
pressdo para 1inibir ambos de serem descascadas, e
uma durabilidade de rodagem sem pressdo do pneu é
aumentada.

[022] Como descrito acima,

de acordo com os efeitos de (1) a (5), o uso da
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composicdo de borracha (a) particularmente para a
camada de borracha de reforco lateral e/ou o
enchimento de taldo e o uso da composicdo de
borracha (b) para o revestimento interno torna
possivel prover um pneu no gqual uma camada de
borracha de reforco lateral ¢é inibida de ser
descascada de um revestimento interno, mantendo
uma ndo-permeabilidade ao ar do revestimento
interno para aumentar a durabilidade de rodagem
sem pressdao do mesmo € em Jgue uma resisténcia ao
rolamento e um conforto de conducao no
funcionamento normal s&o melhorados.

BREVE DESCRICAO DOS DESENHOS

[023] A  FIGURA 1 é um  desenho
esquematico mostrando um corte transversal em uma
modalidade do pneu da presente invencio.

[024] A FIGURA 2 é um  desenho
esquematico mostrando um corte transversal em
outra modalidade do pneu da presente invencéo.

[025] A FIGURA 3 é um  desenho
explicativo para determinar & tan & (28 a 150°C)
da composicao de borracha nas propriedades
fisicas da borracha wvulcanizada.

RELACAO DAS REFERENCIAS NUMERICAS

1, 1° Nucleos de taldo;

2 Camada de carcaca;

2 Lona de pneu da carcaca virada para
cima;

2b Lona de pneu da carcaca inferior;

3 Camadas de borracha lateral;

4 Camada de Dborracha de banda de
rodagem;

5 Camadas da correia;
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6 Revestimento interno;

7 Enchimento de talao;

3 Camada de reforco lateral;
10 Zona de ombro;

MELHOR MODO PARA REALIZAR A INVENCAO

[026] Pneu:

[027] Primeiro, o pneu da presente
invencdo deve ser explicado abaixo com referéncia
aos desenhos. A Figura 1 & um desenho esquemético
mostrando uma secdo transversal em uma modalidade
do pneu da presente invencéo.

[028] Na Figura 1, uma modalidade
adequada do pneu da presente invencdo é um pneu
provido com uma camada de carcaca 2 que ¢&
estendida toroidalmente através de um espaco
entre um par de nucleos de taldo 1, 1’ (1’ nao é
ilustrado) e gue compreende pelo menos uma lona
de pneu de carcaca radial rolando o nucleo de
taldo acima 1 a partir de um interior do pneu
para um exterior do mesmo em ambas as partes de
extremidade, uma camada de borracha lateral 3 gue
é arranjada em uma parte externa de uma direcédo
axial do pneu em uma regido lateral da camada de
carcaca acima 2 para formar uma parte externa,
uma camada de borracha da banda de rodagem 4 dque
é arranjada em uma parte externa de uma direcédo
de didmetro de pneu em uma regido de coroa da
camada de carcaca acima 2 para formar uma parte
de assentamento, de uma camada de correia 5 que é
arranjada entre a camada de borracha da banda de
rodagem acima 4 e a regido de coroa da camada de
carcaca acima 2 para formar uma correia de

reforco, um revestimento interno 6 que é
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arranjado sobre uma superficie inteira da camada
de carcaca 2 em uma parte interior do pneu para
formar uma pelicula a prova de ar, um enchimento
de taldo 7 gque é arranjado entre uma parte de
corpo principal da camada de carcagca 2 dJue se
estende de um nucleo de taldo 1 para outro nucleo
de taldo 1’ e uma parte de enrolamento enrolada
no nucleo de taldo acima 1 e pelo menos uma
camada de reforco lateral 8 que é arranjada entre
a camada de carcaca 2 e o revestimento interno 6
a partir de uma parte lateral do enchimento de
taldo 7 para uma zona de ombro 10 em uma regido
lateral da camada de carcaca acima e na gqual uma
forma transversal ao longo de um eixo de rotacéo
do pneu é aproximadamente lunar.

[029] Ainda, no pneu mostrado no
desenho (Figura 2), a carcaca radial 2 compreende
uma lona de pneu de carcaca virada para cima 2a e
uma lona de pneu de carcaca inferior 2b, e ambas
as partes de extremidade da lona de pneu de
carcaca virada para c¢ima 2a sdo viradas para
baixo em torno do nucleo de taldo 1 para formar
partes de extremidades viradas para cima. A
estrutura e numero de 1lona do pneu da carcaca
radial 2 ndo devem ser restritos a isto.

[030] No pneu da presente invencéo,
a composicdo de borracha (a) gue tem um mdédulo de
armazenamento dinémico (E') de 10 MPa ou menos em
uma tensdo dinamica de 1% e 25°C e um valor % de
5,0 ou menos em uma tangente de perda tan & em 28
a 150°C nas propriedades fisicas da borracha
vulcanizada descritas em detalhe mais adiante, é

utilizada principalmente para a camada de
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borracha de reforco lateral 8 e/ou o enchimento
de talédo 7, cada um descrito acima, e a
composicdo de borracha (b) tendo um coeficiente
de permeabilidade ao ar especifico é aplicada, se
necessario, para o revestimento interno 6; a
camada de borracha de reforco lateral é inibida
de ser descascada do revestimento interno,
mantendo uma ndo-permeabilidade ao ar, definindo
uma tensdo de descascamento entre o revestimento
interno 6 e a camada de reforco lateral 8 para a
faixa acima descrita, por meio da gqual a
durabilidade da rodagem sem pressdo pode ser
aperfeicoada, e a resisténcia ao rolamento e o
conforto de conducdo no funcionamento normal
podem ser melhorados.

[031] Composicdo de Borracha (a):

[032] No pneu da presente invencgédo

descrito acima, a composicdo de borracha que

contém o componente de borracha (A) e o)
enchimento (B) e que tem um moédulo de
armazenamento dindmico (E') de 10 MPa ou menos a

uma tensido dindmica de 1% e 25°C e um valor % de
5,0 ou menos em uma tangente de perda tan & em 28
a 150°C nas propriedades fisicas da borracha
vulcanizada pode ser usada para a camada de
reforco lateral 8 e/ou o enchimento de taldo 7.
[033] Componente de Borracha (A):
[034] Un polimero a Dbase de dieno
conjugado modificado obtido pela modificacdo de
um polimero a base de dieno conjugado é usado
como o componente de borracha (A) na composicédo
de borracha de acordo com a presente invencdo, e

particularmente o componente de borracha contendo
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um polimero a base de dieno conjugado de amina
modificada pode ser preferencialmente utilizado.
O componente de borracha contendo o polimero a
base de dieno conjugado modificado em uma razéo
de aspecto de 30% em massa ou mais, de
preferéncia de 50% em massa ou mais pode ser
usado. Contendo 30% em massa ou mais do polimero
a base de dieno conjugado modificado no
componente de borracha torna possivel reduzir a
geracdo de calor da composicdo de borracha e
diminui a espessura de um medidor da borracha de
reforco e torna possivel prover um pneu melhorado
em um conforto de conducdo no funcionamento
normal sem danificar uma durabilidade da rodagem
sem pressao.

[035] O polimero a base de dieno
conjugado modificado acima contém pelo menos um
de um A&tomo de estanho, um Atomo de nitrogénio e
um atomo de silicio como um grupo funcional para
a modificacdo em uma molécula.

[036] @) composto acima, contendo
prelo menos um &atomo de estanho em uma molécula
inclui de preferéncia tetracloreto de estanho,
cloreto de tributilestanho, dicloreto de
dioctilestanho, dicloreto de dibutilestanho e
cloreto de trifenilestanho.

[037] @) composto acima, contendo
prelo menos um atomo de nitrogénio em uma molécula
inclui compostos de 1isocianato, compostos de
aminobenzofenona, derivados de ureia, 4-
dimetilaminobenzilidencanilina, dimetilimidazoli-
dinona, N-metilpirrolidona e similares.

[038] O polimero a base de dieno
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conjugado modificado é de preferéncia um polimero
a base de dieno conjugado de amina modificada, e
é de preferéncia um polimero no qual um grupo de
amina prodético e/ou um grupo de amina protegido
por um grupo liberavel como um grupo funcional a
base de amina sdo introduzidos em uma molécula
como O dgrupo funcional para modificacdo. Ele
inclui preferencialmente polimeros nos dquais um
grupo funcional contendo um &tomo de silicio é
ainda introduzido.

[039] Um grupo de silano obtido pela
combinacdo de um &tomo de silicio com um grupo
hidrocarbiloxi e/ou um grupo hidroxi pode ser
listado como o grupo funcional contendo um &tomo
de silicio descrito acima.

[040] O grupo funcional acima para a
modificacdo estd presente de preferéncia em
qualquer de uma extremidade de iniciacdo de
polimerizacéo, uma cadeia lateral e uma
extremidade de polimerizacdo ativa do polimero a
base de dieno conjugado modificado. Na presente
invencdo é, de preferéncia, um polimero no dqual
um grupo de amina proético e/ou um grupo de amina
protegido por um grupo que pode ser desprendido e
um adtomo de silicio ao qual um grupo
hidrocarbiloxi e/ou um grupo hidroxila estdo
ligados, principalmente, de preferéncia, a um
dtomo de silicio ao gqual um ou dois grupos
hidrocarbiloxi e/ou um grupo hidroxila 1ligados
estéo presentes, de preferéncia, em uma
extremidade de polimerizacdo, mais de preferéncia
a mesma extremidade de polimerizacdo ativa.

[041] Pelo menos um selecionado de
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um grupo amino primario, um grupo amino
secundario e seus sals podem ser listados como o©
grupo amino prético descrito acima.

[042] Por outro lado, o grupo amino
protegido por um grupo gque pode ser desprendido
inclui, por exemplo, um grupo N, N-
bis (trihidrocarbilsilil)amino e um grupo N-bis
(trihidrocarbilsilil)imino. Um grupo
trialquilsilil no qual um grupo hidrocarbila & um
grupo alquila tendo de 1 a 10 &tomos de carbono
pode ser de preferéncia listado, e um grupo
trimetilsilil pode ser particularmente de
preferéncia listado.

[043] Um grupo N, N-
bis(trimetilsilil)amino pode ser listado como o
exemplo do grupo amino priméario (doravante
designado como © grupo amino primdrio protegido)
protegido por um grupo liberdvel e um grupo N-
(trimetilsilil)imino pode ser listado como ©
exemplo do grupo amino secundario protegido por
um grupo liberdvel. O grupo contendo o grupo N-
(trimetilsilil)imino acima pode ser dgualguer de
um residuo de 1imina ndo-ciclico e um residuo de
imina ciclico.

[044] Entre os polimeros a base de
dieno conjugado de amina modificada descritos
acima, o polimero a base de dieno conjugado de
amina primaria modificada modificados por um
grupo amino primario é adequadamente um polimero
a base de dieno conjugado de amina modificada
primadria modificado por um grupo amino primério
protegido, dque ¢é obtido pela reacdo de uma

extremidade ativa de um polimero a base de dieno
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conjugado com um composto de amina primaria
protegido.

Polimero a base de dieno conjugado

[045] O polimero a base de dieno
conjugado utilizado para a modificacdo pode ser
tanto um homopolimero de composto a base de dieno
conjugado ou um copolimero de um composto de
dieno conjugado com  um composto de vinil
aromatico.

[046] O composto de dieno conjugado
descrito acima inclui, por exemplo, 1,3-
butadieno, isopreno, 1,3-pentadieno, 2,3-dimetil-
1, 3-butadieno, 2-fenil-1, 3-butadieno, 1,3-
hexadieno e similares. Eles podem ser usados
sozinhos ou em combinacdo de dois ou mais tipos
do mesmo, e entre eles, 1,3-pentadieno é
particularmente preferido.

[047] O composto de vinil aromatico
usado para a copolimerizacdo com o composto de
dieno conjugado inclui, por exemplo, estireno, o-
metilestireno, l-vinilnaftaleno, 3-viniltolueno,
etilvinilbenzeno, divinilbenzeno, 4-
ciclohexilestireno, 2,4,6-trimetilestireno e
assim por diante. Eles podem ser usados sozinhos
ou em combinacdo de dois ou mais tipos do mesmo,
e entre eles, 0o estireno ¢é particularmente
preferido.

[048] O polimero a base de dieno
conjugado descrito acima é&, de preferéncia,
polibutadieno ou copolimeros de estireno-
butadieno, e polibutadieno é particularmente
preferido.

[049] A fim de reagir uma
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extremidade ativa do polimero a base de dieno
conjugado com a amina primaria protegida para
modificéd-la, o polimero a base de dieno conjugado
acima é provido de preferéncia com uma
propriedade de subsisténcia ou uma propriedade de
pseudo-subsisténcia em pelo menos 10% de uma
cadeia ©polimérica. A reacdo de polimerizacéo
provendo a propriedade de subsisténcia acima
inclui a reacdo na gqual um composto de dieno
conjugado isolado ou um composto de dieno
conjugado e um composto de vinil aromético séo
submetidas a polimerizacéo anidnica em um
solvente orgénico usando um composto de metal
alcalino orgénico como um 1iniciador ou reacdo na
qual um composto de dieno conjugado sozinho ou um
composto de dieno conjugado e um composto de
vinil aromadtico sdo submetidos a polimerizacéo
coordenada anidnica em um solvente organico por
um catalisador contendo um composto de elemento
terroso raro da série de lantédnio. O primeiro é o
preferido, Ja que pode prover um polimero tendo
um alto teor de uma ligacdo de vinil em uma parte
de dieno conjugada, em comparacdoc com o do
ultimo. A resisténcia ao calor pode ser
aperfeicoada através do aumento da gquantidade de
ligacdo de wvinil.

[050] O composto de metal alcalino
organico usado Como iniciador para a
polimerizacao anidénica descrita acima é de
preferéncia um composto de 1litio organico. O
composto de litio orgéanico nao deve ser
especificamente restrito, e compostos de

hidrocarbilitio e de amida de litio sdo
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preferencialmente utilizados. Quando
hidroxicarbil-1litio da antiga é usada, um
polimero dieno conjugado com base dque tem um
grupo hidrocarbila em uma extremidade de
iniciacdo de polimerizacdo e em gque a outra
extremidade é um sitio de polimerizacdo ativo é
obtido. Também, gquando o composto de amida de
litio do ultimo é usado, um polimero a base de
dieno conjugado que ftem um grupo contendo
nitrogénio em uma extremidade de iniciacdo de
polimerizacdo e na qual a outra extremidade é um
sitio de polimerizacido ativo é obtido.

[051] O hidroxicarbil-litio descrito
acima é de preferéncia um produto tendo um grupo
hidroxicarbil tendo de 2 a 20 &atomos de carbono,
e inclui, por exemplo, etil-1itio, n-propil-
litio, isopropil-litio, n-butil-litio, sec-butil-
litio, tert-octil-1litio, n-decil-1litio, fenil-
litio, 2-naftil-1litio, 2-butilfenil-1litio, 4-
fenilbutil-1litio, ciclohexil-1litio, ciclopentil-
litio e produtos da reacéo de
diisopropenilbenzeno e butil-litio. Dentre eles,
n-butil-1itio é particularmente o mais adequado.

[052] Por outro lado, o composto de
amida de litio inclui, por exemplo,
hexametilenoimida de 1litio, pirrolidida de litio,
piperidida de litio, heptametilencimida de 1litio,
dodecametilenoimida de 1litio, dimetilamida de
litio, dietilamida de 1litio, dibutilamida de
litio, dipropilamida de 1litio, diheptilamida de
litio, dihexilamida de 1litio, dioctilamida de
litio, di-2-etilhexilamida de litio, didecilamida

de litio, N-metilpiperazida de litio,
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etilpropilamida de litio, etilbutilamida de
litio, etilbenzilamida de litio,
metilfenetilamida de 1litio e similares. Dentre
eles, a amida de litio ciclica como a
hexametilenoimida de 1litio, pirrolidida de litio,
piperidida de litio, heptametilencimida de 1litio,
dodecametilenoimida de 1litio e similares séo
preferidos a partir dos pontos de vista de um
efeito de interacdo com a negro de fumo e uma
habilidade de iniciacéo de polimerizacéo, e
hexametilenoimida de 1litio e pirrolidida de 1litio
sdo particularmente mais adequados.

[053] Em geral, oS compostos
preparados antes a partir das aminas secundarias
e compostos de 1litio podem ser usados para oS
compostos de amida de 1litio acima, e eles podem
ser preparados como no sistema de polimerizacédo
(in-Situ) . Também, uma quantidade de uso do
iniciador de polimerizacdo acima é selecionada de
preferéncia em uma faixa de 0,2 a 20 milimoles
por 100 g do mondmero.

[054] Umn método para produzir o
polimero a base de dieno conjugado pela
polimerizacdo anidnica utilizando os compostos de
litio organicos descritos acima como o iniciador
de polimerizacdo ndo deve ser especificamente
restrito, e o0s métodos que foram até agora
conhecidos publicamente podem ser usados.

[055] Para ser mals especifico, o
composto de dieno conjugado ou o composto de
dieno conjugado e o composto orgédnico de wvinil
s&o submetidos a polimerizacéo anidnica no

solvente orgénico que ¢é inativo para a reacéo,

Petigéio 870190074126, de 01/08/2019, pag. 30/86



24/72

por exemplo, um solvente a base de
hidroxicarbono, como compostos de hidroxicarbono
alifaticos, aliciclicos e aromédticos usando o0s
compostos de 1litio acima descritos como ©
iniciador de polimerizacdo sob a presenca de um
aleatorizador wutilizado se desejado, através do
qual o polimero a base de dieno conjugado
direcionado tendo uma extremidade ativa é obtido.

[056] Além disso, quando os
compostos organicos de litio sdo usados como ©
iniciador de polimerizacdo, ndo sb& o polimero a
base de dieno conjugado tendo uma extremidade
ativa, mas também o copolimero do composto de
dieno conjugado e o composto orgédnico de wvinil
que tem uma extremidade ativa podem ser obtidos
de forma eficiente, em comparacdo com um caso em
que o catalisador contendo o composto de elemento
terroso raro a base de lanténio descrito acima é
usado.

[057] 0 solvente a base de
hidroxicarbono descrito acima sdo de preferéncia
hidroxicarbonos tendo de 3 a 8 &tomos de carbono,
e capazes de serem listados sdo, por exemplo,
propano, n-butano, isobutano, n-pentano,
isopentano, n-hexano, ciclohexano, propeno, 1-
buteno, isobuteno, trans-2-buteno, c¢is-2-buteno,
l-penteno, 2-penteno, l-hexeno, 2-hexeno,
benzeno, tolueno, xileno, etilbenzeno e
similares. Eles podem ser usados sozinhos ou em
uma mistura de dois ou mais tipos do mesmo.

[058] Uma concentracdo do mondmero
no solvente e de preferéncia 5 a 50% em massa,

mais de preferéncia 10 a 30% em massa. Quando ©
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composto de dieno conjugado e o composto de vinil
aromatico sdo usados para copolomeriza-los, um
contetdo do composto orgénico de vinil na mistura
do mondmero carregado cail de preferéncia em uma
faixa de 55% em massa ou menos.

[059] 0 aleatorizador usado, se
desejado, é um composto tendo acgdes como O
controle de uma microestrutura dos polimeros a
base de dieno conjugado, por exemplo, um aumento
em uma 1,2-ligacdo de uma parte de butadieno em
um copolimero de butadieno-estireno e 3,4-1ligacéo
em um polimero de isopreno, controle de uma
distribuicdo de composicdo de uma unidade de
mondmero em um copolimero de composto de vinil
aromatico de composto de dieno conjugado, por
exemplo, randomizacdo de uma unidade de butadieno
e uma unidade de estireno em um copolimero de
butadieno-estireno. O aleatorizador acima néo
deve ser especificamente restrito, e compostos
opcionais devidamente selecionados a partir de
compostos conhecidos publicamente normalmente
usados como um aleatorizador pode ser usado. Para
serem especificos, capazes de serem listados séo
éteres e aminas terciédrias, como dimetoxibenzeno,
tetrahidroxifurano, dimetoxietano, glicol éter
dietileno dibutil, éter de dietilene dimetil
glicol, oligbmeros de oxolanilpropano
(particularmente oligdmeros contendo 2,2-bis (2-
tetrahidroxifuril) -propano), trietilamina,
piridina, N-metilmorfolina, N,N,N'",N"-
tetrametiletilenodiamina, 1,2-piperidinoetano e
similares. Além disso, o0s sais de potédssio como o

tert-amilato de potéassio, tert-butoxido de
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potédssio e similares e sais de sdédio, tais como o
tert-amilato de sédio e similares tTambém podem
ser usados.

[060] Os aleatorizadores acima podem
ser usados sozinhos ou em combinacdo de dois ou
mais tipos do mesmo. Uma quantia de uso do mesmo
& selecionada de preferéncia em um intervalo de
0,01 a 1000 -equivalentes de mol por mol do
composto de litio.

[061] A temperatura na reacdo de
polimerizacdo acima é selecionada em uma faixa de
preferéncia de 0 a 150°C, mais preferencialmente
de 20 a 130°C. A reacdo de polimerizacdo pode ser
realizada sob pressdo gerada e, normalmente, &
operada de preferéncia a pressdo que é suficiente
para manter o mondmero substancialmente em uma
fase 1liquida. Ou seja, embora dependendo dos
respectivos materiais submetidos a polimerizacédo,
0 meio de polimerizacdo utilizado e a temperatura
de polimerizacdo, a malor pressdo pode ser usada
se desejado, e a pressdo acima pode ser obtida
por um método adequado como a aplicacdo de
pressdo ao reator por gés que é inerte a reacéo
de polimerizacéo.

Agente Modificador

[062] Na presente invencdo, um atomo
de estanho pode ser introduzido em uma
extremidade ativa do polimero a base de dieno
conjugado tendo uma extremidade ativa obtida na
maneira descrita acima por um composto de estanho
como o tetracloreto de estanho, cloreto de
tributilestanho, dicloreto de dioctilestanho,

dicloreto de dibutilestanho, cloreto de
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trifenilestanho e similares Como um  agente
modificador. Um 4&tomo de nitrogénio pode ser
introduzido neste por compostos a Dbase de
isocianato COomo 2,4-tolilenodiisocianato,
diisocianatodifenilmetano e similares; compostos
de aminobenzofenona como 4,4’ -bis(dietilamino)-
benzofenona, 4- (dimetilamino)benzofenona e

similares, derivados de ureia como 1,3-dimetil-2-

imidazolidinona, 1,3-dietil-2-imidazolidinona,
1,3-dimetil-3,4,5, 6-tetrahidroxipirimiidina e
similares, além disso, compostos contendo

nitrogénio como 4-dimetilaminobenzilidenocanilina,
dimetilimidazolidinona, N-metilpirrolidona e
similares. Um adtomo de silicio pode ser
introduzido neste por um agente modificador de
extremidade como o) alcoxisilano,
aminoalcoxisilano e similares. Para ser

especifico, o composto de alcoxisilano contendo o

grupo epbdx1 inclui, por exemplo, 2=
glicidoxietiltrimetoxisilano, 2-
glicidoxietiltrietoxisilano, (2-
glicidoxietil)metildimetoxisilano, 3=
glicidoxipropiltrimetoxisilano, 3-
glicidoxipropiltrietoxisilano, (3-
glicidoxipropil)metildimetoxisilano, 2-(3,4-
epoxiciclohexil)etiltrimetoxisilano, 2-(3,4-
epoxiciclohexil)etiltrietoxisilano, 2-(3,4-
epoxiciclohexil)etil (metil)dimetoxisilano e
similares.

[063] O polimero a base de dieno de

amina modificada primdria conjugado pode ser
produzido pela reacdo dos compostos acima com oS

compostos de amina primaria protegidos como ©
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agente modificador particularmente preferido. Os
compostos de amina primadria protegidos descritos
acima sdo adequadamente compostos de alcoxisilano
tendo um grupo amino primario protegido.

[064] Os compostos de alcoxisilano
tendo um grupo amino primario protegido que séo
usados como agentes modificadores acima incluem,
por exemplo, N, N-
bis(trimetilsilil)aminopropilmetildimetoxisilano,
l-trimetilsilil-2,2-dimetoxi-1-aza-2-
silaciclopentano, N, N-
bis(trimetilsilil)aminopropilmetiltrimetoxisilano
7 N, N-
bis(trimetilsilil)aminopropilmetiltrietoxisilano,
N, N-
bis(trimetilsilil)aminopropilmetildietoxisilano,
N,N-bis (trimetilsilil)aminoetiltrimetoxisilano,
N,N-bis(trimetilsilil)aminoetiltrietoxisilano,

N, N-
bis(trimetilsilil)aminoetilmetildimetoxisilano,
N,N-bis(trimetilsilil)aminoetilmetildietoxisilano
e similares, e =eles sdo de preferéncia N,N-
bis(trimetilsilil)aminopropilmetildimetoxisilano,
N, N-

bis(trimetilsilil)aminopropilmetildietoxisilano

ou l-trimetilsilil-2,2-dimetoxi-1-aza-2-
silaciclopentano.

[065] Além disso, os agentes
modificadores incluem assim Como compostos

alcoxisilano tendo um grupo de amino secundario
protegido Como N-metil-N-
trimetilsililaminopropil (metil)dimetoxisilano, N-

metil-N-
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trimetilsililaminopropil (metil)dietoxisilano, N-
trimetilsilil (hexametilenoimina-2-

il)propil (metil)dimetoxisilano, N-
trimetilsilil (hexametilenoimina-2-

il)propil (metil)dietoxisilano, N-
trimetilsilil (pirrolidina-2-

il)propil (metil)dimetoxisilano, N-
trimetilsilil (pirrolidina-2-

il)propil (metil)dietoxisilano, N-
trimetilsilil (piperidina-2-

il)propil (metil)dimetoxisilano, N-
trimetilsilil (piperidina-2-

il)propil (metil)dietoxisilano, N-
trimetilsilil (imidazol-2-

il)propil (metil)dimetoxisilano, N-
trimetilsilil (imidazol-2-

il)propil (metil)dietoxisilano, N-
trimetilsilil (4, 5-dihidroxiimidazol-5-

il)propil (metil)dimetoxisilano, N-
trimetilsilil (4, 5-dihidroxiimidazol-5-

il)propil (metil)dietoxisilano e similares;
compostos alcoxisilano tendo um grupo imino como

N-(1,3-dimetilbutilideno)-3-(trietoxisilil)-1-

propanoamina, N-(l-metiletilideno)-3-
(trietoxisilil)-1-propancamina, N-etilideno-3-
(trietoxisilil)-1-propancamina, N-(1-

metilpropilideno)-3-(trietoxisilil)-1-
propancamina, N- (4-N,N-dimetilaminobenzilideno) -
3-(trietoxisilil)-1-propanocamina, N-
(ciclohexilideno)-3-(trietoxisilil)-1-
propanocamina e similares; compostos de
alcoxisilano tendo um grupo amino como @ 3-

dimetilaminopropil (trietoxi)silano, 3-
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dimetilaminopropil (trimetoxi)silano, 3-
dietilaminopropil (trietoxi)silano, 3-
dietilaminopropil (trimetoxi)silano, 2-
dimetilaminoetil (trietoxi)silano, 2-
dimetilaminoetil (trimetoxi)silano, 3-
dimetilaminopropil (dietoxi)metilsilano, 3-

dibutilaminopropil (trietoxi)silano e similares.

[066] Os agentes modificadores acima
podem ser usados sozinhos ou em combinacdo de
dois ou mais tipos do mesmo. Além disso, o0s
agentes modificadores acima podem ser produtos de
condensacdo parciais.

[067] Neste contexto, os produtos de
condensacéao parciais significam 0s agentes
modificadores incluidos nos quais uma parte (néo
todos) do SiOR é convertida em uma ligacdo de
S10Si por condensacdo.

[068] Na reacao de modificacédo
realizada pelo agente modificador descrito acima,
uma quantidade de uso do agente modificador acima
é de preferéncia 0,5 a 200 mmol/kg-polimero a
base de dieno conjugado. A guantidade de uso
acima é preferencialmente de 1 a 100
mmol/kg-polimero a Dbase de dieno conjugado,
particularmente preferencialmente de 2 a 50
mmol/kg-polimero a base de dieno conjugado. A
este respeito, 0o polimero a base de dieno
conjugado significa uma massa do polimero por si
sb6 que ndo contém aditivos, como um antioxidante
e similares adicionados na producdo ou apds a
producdo. O controle de uma quantidade de uso do
agente modificador para os intervalos descritos

acima torna um enchimento, particularmente a
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negro de fumo, excelente em uma dispersabilidade
e permite que a caracteristica de ruptura e a
propriedade de baixa geracdo de calor apds a
vulcanizacdo seja aperfeicoada.

[069] Um método de adicao dos
agentes modificadores inclui o descrito acima e
ndo deve ser especificamente restrito e inclui um
método em que eles sdo adicionados em um lote, um
método em qgque sdo adicionados em um lote
dividido, um método em gque sdo adicionados
continuamente e similares , e o método em que sédo
adicionados em um lote é o preferido.

[070] Além disso, o} agente
modificador pode ser 1ligado a gqualquer de uma
cadeia principal e uma cadeia lateral do
polimero, além de uma extremidade de
inicializacdo de polimerizacdo e uma extremidade
de término de ©polimerizacdo do mesmo, e &
introduzido de preferéncia na extremidade de
iniciacdo de polimerizacdo ou extremidade de
término de polimerizacdo do ponto de vista de dque
a energia pode ser 1inibida de desaparecer a
partir de uma extremidade do polimero para
melhorar a propriedade de baixa geracdo de calor.

Acelerador de condensacao

[071] Na presente invencéo, um
acelerador de condensacdao é de preferéncia
utilizado a fim de acelerar a reacao de
condensacdo na dqual o composto de alcoxisilano
tendo um grupo amino primario protegido usado
como agente modificador descrito acima participa.

[072] Capazes de serem usados como O

acelerador de condensacdo acima, sdo compostos
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tendo um grupo de amino tercidrio ou compostos
organicos tendo pelo menos um elemento
pertencente a qualquer um de um 3° grupo, um 4°
grupo, um 5° grupo, um 12° grupo, um 13° grupo,
um 14° grupo e um 15° grupo na tabela periddica
(tabela periddica longa) . Além disso, o)
acelerador de condensacao e de preferéncia
alcdxidos, carboxilatos ou sais complexos de
acetilacetonato contendo pelo menos um metal
selecionado do grupo consistindo em titédnio (Ti),
zircoédnio (Zr), Dbismuto (Bi), aluminio (A1) e
estanho (Sn).

[073] O acelerador de condensacao
utilizado acima pode ser adicionado antes da
reacdo de modificacdo descrita acima, mas é de
preferéncia adicionado ao sistema de reacgdo de
modificacdo no meio da reacdo de modificacdo e/ou
apbs o término da mesma. Quando ¢é adicionado
antes da reacéao de modificacéo, é reagido
diretamente com a extremidade ativa, e o grupo
hidroxicarbiloxi tendo um grupo amino primério
protegido ndo é introduzido na extremidade ativa
de um caso especifico.

[074] Um tempo de adicéo do
acelerador de condensacdo ¢é dJeralmente apds 5
minutos a 5 horas desde o 1inicio da reacdo de
modificacdo, de preferéncia depois de 15 minutos
a 1 hora desde o inicio da reacdo de modificacéo.

[075] Capazes de serem listados como
o} acelerador de condensacao sao, para ser
especifico, compostos contendo titénio, Como
tetrametoxititéanio, tetraetoxititénio, tetra-n-

propoxititénio, tetraisopropoxititénio, tetra-n-
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butoxititéanio, oligbmeros de tetra-n-
butoxititéanio, tetra-sec-butoxititénio, tetra-
tert-butoxititéanio, tetra(2-etilhexil) titénio,

bis (octanodioleato)bis(2-etilhexil)titénio,

tetra(octanodioleato)titédnio, lactate de titénio,

dipropoxibis (trietanolaminato) de titénio,
dibutoxibis (trietanolaminate) de titéanio,
tributoxiestearato de titéanio,

tripropoxiestearato de titdnio, etilhexildioleato

de titénio, tripropoxiacetilacetonato de titéanio,

dipropoxibis (acetilacetonato) de titénio,
tripropoxietilacetoacetato de titénio,
propoxiacetilacetonatobis(etilacetoacetato) de
titanio, tributoxiacetilacetonato de titanio,
dibutoxibis (acetilacetonato) de titénio,
tributoxietilacetoacetato de titénio,

butoxiacetilacetonatobis(etilacetoacetato)de

titénio, tetraquis(acetilacetonato) de titénio,
diacetilacetonatobis (etilacetoacetato) de
titdnio, o6xido de bis(2-etilhexanoato)de titéanio,
6xido de bis(laurato) de titénio, 6xido de
bis (naftenato) de titénio, 6xido de
bis(estearato) de titénio, oOxido de bis(oleato)

de titédnio, o6xido de bis(linoleato) de titéanio,

tetraquis (2-etilhexanoato) de titéanio,
tetraquis (laurato) de titéanio,
tetraquis (naftenato) de titéanio,
tetraquis (estearato) de titéanio,
tetraquis (oleato) de titéanio,

tetraquis(linoleato) de titédnio e similares.
[076] Além disso, capazes de serem
listados como o acelerador de condensacdo séo,

por exemplo, tris(2-etilhexanocato) de bismuto,
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tris(laurato) de bismuto, tris(naftenato) de

bismuto, tris(estearato) de bismuto, tris(oleato)

de bismuto, tris(linoleato) de bismuto,
tetraetoxizircdnio, tetra-n-propoxizircdnio,
tetraisopropoxizircdnio, tetra-n-butoxizircdnio,
tetra-sec-butoxizircdnio, tetra-tert-
butoxizircdnio, tetra(2-etilhexil)zircdnio,
tributoxiestearato de zircbdnio,
tributoxiacetilacetonato de zircbébnio,
dibutoxibis (acetilacetonato) de zircbdnio,
tributoxietilacetoacetato de zircbdnio,
butoxiacetilacetonatobis(etilacetoacetato) de

zircbnio, tetraquis(acetilacetonato) de zircdnio,

diacetilacetonatobis(etilacetoacetato) de
zircbdnio, Oxido de bis (2-etilhexanocato) de
zircbdnio, 6Oxido de Dbis(laurato) de zircébnio,

Oxido de Dbis(naftenato) de zircdnio, oéxido de
bis(estearato) de zircdnio, oO6xido de bis(oleato)

de zircdnio, O6xido de bis(linoleato) de zircbdnio,

tetraquis (2-etilhexanoato) de zircdédnio,
tetraquis (laurato) de zircdédnio,
tetraquis (naftenato) de zircdédnio,
tetraquis (estearato) de zircdédnio,
tetraquis (oleato) de zircdédnio,

tetraquis(linoleato) de zircdnio e similares.

[077] Além disso, capazes de serem
listados sdo trietoxialuminio, tri-n-
propoxialuminio, triisopropoxialuminio, tri-n-

butoxialuminio, tri-sec-butoxialuminio, tri-tert-

butoxialuminio, tri(2-etilhexil)aluminio,
dibutoxiestearato de aluminio,
dibutoxiacetilacetonato de aluminio,
butoxibis (acetilacetonato) de aluminio,
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dibutoxietilacetoacetato de aluminio,
tris(acetilacetonato) de aluminio,
tris(etilacetoacetato) de aluminio, tris(2-
etilhexanoato) de aluminio, tris(laurato) de
aluminio, tris(naftenato) de aluminio,
tris(estearato) de aluminio, tris(oleato) de
aluminio, tris(linoleato) de aluminio e
similares.

[078] Entre 0s aceleradores de

condensacao descrito acima, 0os compostos de
titénio sé&do preferidos, e os alcdxidos de metal
de titédnio, os carboxilatos de metal de titénio
ou 0s salis complexos de acetilacetonato de metal
de titédnio sédo particularmente preferidos.

[079] Uma quantidade de uso dos
aceleradores de condensacdo descritos acima, é de
preferéncia de 0,1 a 10, particularmente de
preferéncia de 0,5 a 5 em termos de uma razao
molar de um numero de mol dos compostos descritos
acima para um nuUmero de mol inteiro dos grupos
hidroxicarbiloxi presentes no sistema da reacdo.
A reacao de condensacdao é eficientemente
promovida pelo controle de uma quantidade de uso
dos aceleradores de condensacdo para as faixas
descritas acima.

[080] A reacdo de condensacdao na
presente invencdo acontece sob a presenca do
acelerador de condensacdo descrito acima e vapor
ou adgua. Um caso sob a presenca de vapor inclui o
tratamento dissolvente realizado pelo destilacéo,
e a reacdo de <condensacdo ocorre durante a
destilacéo.

[081] Além disso, a reacao de
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condensacdo pode ser realizada em uma solucéo
aquosa, € a temperatura da reacdo de condensacao
e de preferéncia de 85 a 180°¢C, mais
preferencialmente 100 a 170°C e em particular e
de preferéncia de 110 a 150°C.

[082] O controle da temperatura na
reacao de condensacdao para as faixas acima
descritas torna possivel permitir que a reacdo de
condensacéao seja eficientemente promovida e
concluida e torna possivel inibir uma qualidade
do polimero a base de dieno conjugado modificado
obtido seja reduzida pela reacéo de
envelhecimento do polimero devido a uma mudanca
das mesmas com o passar do tempo.

[083] 0 tempo da reacao de
condensacdo ¢ normalmente 5 minutos a 10 horas,
de preferéncia de 15 minutos a 5 horas. O
controle do tempo de reacdo de condensacdo para
as faixas descritas acima faz com dgue seja
possivel completar sem problemas a reacdo de
condensacao.

[084] A pressdo do sistema de reacéo
na reacdo de condensacdo é normalmente ,0,01 a 20
MPa, de preferéncia 0,05 a 10 MPa.

[085] Un método na realizacdo da
reacdo de condensacao em uma solucdo agquosa nhao
deve ser especificamente restrito, e um reator do
tipo batelada pode ser usado ou um equipamento,
tal como um reator do tipo continuo de multi-
estéagio e similares ©podem ser usados para
realizar a reacdo de forma continua. Além disso,
a reacdo de condensacdo acima e dissolvente podem

ser realizadas ao mesmo tempo.
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[086] Umn grupo de amino primario
origindrio do agente modificador no polimero a
base de dieno conjugado modificado da presente
invencdo é formado, como descrito acima, mediante
a realizacdo do tratamento de desprotecdo. Um
exemplo especifico adequado de tratamento de
desprotecdo diferente do tratamento dissolvente
utilizando vapor de &agua, como a destilacéo
descrita acima serd descrito a seguir.

[087] Isto é, um grupo de protecéo
em um dgrupo de amino primario é convertido em um
grupo de amino livre ©pela hidroxilizacdo do
mesmo. Este é submetido a um tratamento
dissolvente, através do qual um polimero a base
de dieno conjugado modificado tendo um grupo
amino primario pode ser obtido. Um grupo de amino
protegido originadrio do agente modificador pode
ser submetido, se necessario, ao tratamento de
desprotecdo em dqualgquer estdgio a partir de um
estdgio incluindo o tratamento de condensacéo
acima para um polimero seco obtido por
dissolvente.

[088] <Polimero a Dbase de dieno
conjugado modificado>

[089] O polimero a base de dieno
conjugado modificado obtido pela maneira descrita
acima tem uma viscosidade de Mooney (MLi.s, 100°C)
de preferéncia de 10 a 150, mais
preferencialmente de 15 a 100. Quando a
viscosidade de Mooney ¢é inferior a 10, as
propriedades fisicas da borracha incluindo a
caracteristica resistente a ruptura ndo séo

suficientemente obtidas e, quando superior a 150,
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a operabilidade ¢é inferior para dificultar a
mistura do polimero com os agentes de mistura.

[090] Também, a composicao de
borracha nao vulcanizada, de acordo com a
presente invencdo que é misturada com o polimero
a base de dieno conjugado modificado descrito
acima tem uma viscosidade de Mooney (MLi.s, 130°C)
de preferéncia de 10 a 150, mais
preferencialmente de 30 a 100.

[091] No polimero a Dbase de dieno
conjugado modificado usada para a composicdo de
borracha de acordo com a presente invencdo, uma
razdo (Mw/Mn) de um peso molecular médio de peso
(Mw) para um peso molecular médio de numero (Mn),
isto ¢, uma distribuicdo de peso molecular
(Mw/Mn) & de preferéncia de 1 a 3, mais
preferencialmente 1,1 a 2,7.

[092] O controle de uma distribuicéo
de peso molecular (Mw/Mn) do polimero a base de
dieno conjugado modificado dentro das faixas
descritas acima faz com que seja facil amassa-los
sem reduzir uma operacionalidade da composicdo de
borracha quando se mistura o polimero a base de
dieno conjugado modificado com a composicido de
borracha e faz com gque seja possivel melhorar
suficientemente as propriedades fisicas da
composicdo de borracha.

[093] Também, o polimero a base de
dieno conjugado modificado usado para a
composicdo de borracha, de acordo com a presente
invencdo tem um peso molecular médio de numero
(Mn) de preferéncia de 100.000 a 500.000, mais
preferencialmente de 150.000 a 300.000. o)
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controle de um peso molecular médio de numero do
polimero a base de dieno conjugado modificado
dentro das faixas descritas acima inibe a reducéo
em um mdéddulo elédstico da matéria vulcanizada e
uma elevacdo na perda de histerese para obter a
caracteristica resistente a ruptura excelente e
prove a composicao de borracha contendo o}
polimero a base de dieno conjugado modificado com
uma operacionalidade de amassamento excelente.

[094] O polimero a base de dieno
conjugado modificado usado para a composicdo de
borracha, de acordo com a presente invencdo pode
ser usado sozinho ou em combinacdo com dolis ou
mais tipos do mesmo.

Outros Componentes de Borracha

[095] Um componente de borracha
usado em combinacdo com o polimero a base de
dieno conjugado modificado descrito acima no
componente de  borracha (A) inclui borracha
natural e outras borrachas sintéticas a base de
dieno. As outras borrachas sintéticas a base de
dieno incluem, por exemplo, copolimeros de
estireno-butadieno (SBR), polibutadieno (BR),
poliisopreno (IR), copolimeros de estireno-
isopreno (SIR), borracha de butila (IIR),
borracha de butila halogenada, copolimeros
terndrios de etileno-propileno-dieno (EPDM) e
suas misturas. Uma parte ou todas as outras
borrachas sintéticas a base de dieno é/s&o, de

preferéncia, borracha(s) modificada(s) a base de

dieno que é/sdo provida(s) com uma estrutura
ramificada usando um agente modificador
multifuncional, por exemplo, um agente
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modificador, como tetracloreto de zinco.

[096] Enchimento (B):

[097] Na composicdo de Dborracha de
acordo com a presente 1invencdo, um enchimento
como © componente (B) é usado preferencialmente
em uma razao de aspecto de 50 partes em massa ou
menos com base em 100 partes em massa do
componente de borracha (A) descrito acima.

[098] Se uma quantidade do
enchimento supera 50 partes em massa, os efeitos
da baixa geracdo de calor satisfatéria, a baixa
elasticidade e similares ndo sdo exibidos, e um
mébdulo de armazenamento dinédmico (E') a uma
tensdo dindmica de 1% e 25°C que serd explicada
mais tarde ndo ¢é 10 MPa ou menos em um
determinado caso nas propriedades fisicas da
borracha wvulcanizada da composicdo de borracha
obtida para prover a possibilidade de que o
conforto de conducédo seja deteriorado.

[099] Além disso, se uma guantidade
do enchimento é muito grande, um valor I de uma
tangente de perda tan & de 28 a 150°C, que seré
explicada mais tarde, ndo é de 5,0 ou menos em um
determinado caso nas propriedades fisicas da
borracha wvulcanizada da composicdo de borracha
obtida. Assim, uma gquantidade de enchimento acima
¢ de preferéncia de 50 a 30 partes em massa,
preferencialmente de 45 a 40 partes em massa. Se
uma quantidade do enchimento é de 30 partes em
massa ou menos, a borracha ¢é reduzida em uma
forca de frenagem e, notavelmente, danificada em
uma durabilidade da rodagem sem presséo.

[100] O enchimento acima ¢é, pelo

Petigéio 870190074126, de 01/08/2019, pag. 47/86



41/72

menos, um selecionado a partir da negro de fumo,
silica e o enchimento inorgénico representado
pela Féormula (I):

nM-xSi0y:+ zH-0 (I)

onde M é pelo menos um selecionado a
partir de metal selecionado de aluminio,
magnésio, titédnio, célcio e zircbdnio, oOéxidos ou
hidréxidos dos metais acima, hidratos do mesmos e
carbonatos dos metais descritos acima, e n, %X, ¥y
e z sdo um numero inteiro de 1 a 5, um numero
inteiro de 0 a 10, um numero inteiro de 2 a 5 e
um numero inteiro de 0 a 10, respectivamente.

[101] A este respeito, a fim de
permitir que a propriedade fisica da borracha
vulcanizada da composicdo de borracha obtida
satisfaca a propriedade fisica da borracha
vulcanizada descrita acima, fuligens de varios
gradientes, tais como SAF, HAF, ISAF, FEF e GPF
podem ser usados sozinhos ou em uma mistura.
Entre eles, fuligens de um gradiente FEF e de um
gradiente GPF sdo preferidas, e negro de fumo de
um gradiente de FEF é particularmente preferida.

[102] A silica nao deve ser
especificamente restrita, e a silica molhada,
silica seca e silica coloidal sdo as preferidas.
Flas podem ser usadas sozinhas ou em mistura das
mesmas.

[103] Capazes de serem usados como O
enchimento inorgénico representados pela Fb6rmula
(I) descrita acima sédo, para ser especifico,
alumina (Al,03) como a y-alumina, o-alumina e
similares, monohidrato de alumina (Al,03z-H,0) como

boehmita, diaspora e similares, hidréoxido de
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aluminio (Al (CH) =) como gibbsita, bayerita e
similares, carbonato de aluminio (A1, (CO3)2),
hidréxido de magnésio (Mg (OH).), 6xido de magnésio
(MgQ) , carbonato de magnésio (MgCO03) , talco
(3Mg0-45810-+H,0), atapulgita (5Mg0-8810,+ 9H,0) ,
titédnio branco (Ti0O,), titénio preto (TiOz4-1),
Oxido de céalcio (CaO), hidréoxido de céalcio
(Ca(OH).), O6xido de magnésio aluminio (MgO-Al,03),
argila (Al1,03°-2510,), caolina (A1,03°2810,+2H-0),
pirofilito (A1,03-45i0,+-H-0), bentonita
(Al1,03°4810,°2H,0), silicato de aluminio (Al,SiOs,
Al,-38104°5H,0 e similares), silicato de magnésio
(Mg»,Si104, MgSiO; e similares), silicato de céalcio
(Car+*S1i0y e similares), silicato de cadlcio
aluminio (Al-03°Ca0-281i0, e similares), silicato
de calcio magnésio (CaMgSiO,), carbonato de céalcio
(CaC0O3), Oxido de zircdnio (Zr0,), hidroxido de
zircénio (ZrO(OH),+ nH-0), carbonato de =zircdnio
(Zr (CO3)2), aluminosilicatos cristalinos contendo
hidroxigénio, metais alcalinos ou metais
alcalinos terrosos que corrigem uma carga, COmMO
os varios zedlitos.

[104] 0 enchimento inorganico
representado pela Férmula (I) e de preferéncia um
enchimento em que M é pelo menos um selecionado
de metal, oOxido ou hidrdéxido de aluminio e
carbonato de aluminio.

[105] Entre eles, negro de fumo e
silica sédo preferidas como o© enchimento, e o
negro de fumo é particularmente preferida.

[106] Além disso, varios produtos
quimicos normalmente utilizados na indastria da

borracha, por exemplo, um agente de vulcanizacéio,
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um agente de aceleracdo de vulcanizacdo, um 6&leo
de processo, um antioxidante, um inibidor de
queima, Oxido de zinco, acido estedrico e
similares podem ser adicionados, se necessario, a
composigdo de borracha de acordo com a presente
invencéo, enquanto 0s efeitos da presente
invencdo ndo sdo danificados.

[107] @) agente de vulcanizacédo
descrito acima inclui enxofre e similares, e uma
quantidade de uso do mesmo é de preferéncia 0,1 a
10,0 partes em massa, mais preferencialmente 1,0
a 5,0 partes em massa em termos de um teor de
enxofre com base em 100 partes em massa do
componente de borracha (A). Se for inferior a 0,1
parte em massa, a borracha vulcanizada é
susceptivel a ser reduzida em uma forca de
ruptura, uma resisténcia a abrasao e uma
propriedade de baixa geracdo de calor, e se for
superior a 10,0 partes em massa, causa a perda da
elasticidade da borracha.

[108] O agente de aceleracdo de
vulcanizacdo gque pode ser usado na presente
invencdo ndo deve ser especificamente restrito, e
capazes de serem listados sdo, ©por exenmplo,
agentes de aceleracdo de vulcanizacdo de uma base
de tiazol, como M (2-mercaptobenzotiazol), DM
(dissulfeto de dibenzotiazila), CZ (N-ciclohexil-
2-benzotiazilsulfenoamida) e similares, uma base
de guanidina, como  DGP (difenilguanidina) e
similares e uma base de tiuram como TOT
(tetraquis (2-etilhexil)dissulfeto de tiuram) e
similares. Uma gquantidade de uso da mesma é de

preferéncia 0,1 a 5,0 partes em massa, mais
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preferencialmente de 0,2 a 3,0 partes em massa
com base em 100 partes por massa do componente de
borracha (A).

[109] Além disso, os compostos a
base de parafina, compostos a base de nafteno,
compostos a base de aromaticos e similares podem
ser listados como o &leo de processo usado como
um agente de amolecimento que pode ser usado na
composicdo de borracha de acordo com a presente
invencdo. 0Os compostos a base de aromédticos séo
usados para aplicacdes nas quais grande
importancia é colocada na resisténcia a tracao e
a resisténcia a abrasdo, e os compostos a base de
nafteno e de parafina sdo usados para aplicacdes
nas dguais grande importéncia ¢é colocada sobre a
perda de histerese e as caracteristicas de baixa
temperatura. Uma quantidade de uso do mesmo & de
preferéncia 0 a 100 partes em massa com base em
100 partes em massa do componente de Dborracha
(A), e se for de 100 partes em massa ou menos, a
borracha wvulcanizada pode ser inibida de ser
deteriorada em uma forca de tracéao e uma
propriedade de baixa dgeracdo de calor (baixo
consumo de combustivel).

[110] Além disso, 3C(N-isopropil-N'-
fenil-p-fenilenodiamina), 6C (N-(1,3-
dimetilbutil)-N'-fenil-p-fenilenodiamina), AW (6-
etoxi-2,2,4-trimetil-1,2-dihidroxiquinolina),
produtos de condensacdoc em alta temperatura de
difenilamina e acetona e similares podem ser
listados como o antioxidante usado na composicéo
de borracha de acordo com a presente invencéo.

Uma dquantidade de uso do mesmo é de preferéncia
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0,1 a 5,0 partes em massa, mais preferencialmente
de 0,3 a 3,0 partes em massa com base em 100
partes por massa do componente de borracha (A).

[111] Propriedades fisicas da
borracha wvulcanizada da composicdo de borracha
(a):

[112] A composicdo de borracha de
acordo com a presente 1invencdo tem gue ter um
médulo de armazenamento dindmico (E'), de 10 MPa
ou menos a uma tensdo dinédmica de 1% e 25°C nas
propriedades fisicas da borracha wvulcanizada. Se
o mdédulo de armazenamento dinédmico acima (E') a
uma tensdo dinadmica de 1% e 25°C for superior a
10 MPa, o pneu em funcionamento normal & menos
passivel de ser dobrado, e o conforto de conducéo
¢ reduzido. O mbébdulo de armazenamento dinamico
(E") é de preferéncia 1 a 10 MPa, mais
preferencialmente de 3 a 10 MPa e em particular
de preferéncia 3 a 8 MPa.

[113] 0 médulo de armazenamento
dindmico (E') descrito acima ¢é um valor medido
pelo método a seguir.

Método de medicdo do mdéddulo de armazenamento

dinédmico (E')

[114] Uma folha com uma
largura de 5 mm e um comprimento de 40 mm ¢&
cortada a partir de uma folha de laje com uma
espessura de 2 mm, que é obtida pela vulcanizacéo
de uma composicdo de borracha da camada interna
lateral nas condicdes de 160°C e 12 minutos, e é
usada Como uma amostra. Um médulo de
armazenamento dindmico (E') do exemplo acima é

medido nas condicdes de uma distédncia mandril-a-
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mandril de 10 mm, uma tensdo inicial de 200 um,
uma tensdo dindmica de 1%, uma frequéncia de 52
Hz e uma temperatura de medicdo de 25°C por meio
de um  espectrbédmetro fabricado pela Ueshima
Seisakusho Co., Ltd.

[115] Além disso, um valor
% (Stan & (28 a 150°C)) da tangente de perda tan
& em 28 a 150°C nas propriedades fisicas da
borracha wvulcanizada descrita acima tem gue ser
5,0 ou menos. Se um valor ¥ da tan & acima excede
5,0, o pneu gera uma dJgrande dguantidade de calor
em uma durabilidade do funcionamento de rodagem
sem pressdo do pneu é reduzida. Um valor de Xtan
5 (28 a 150°C) cal em uma faixa de preferéncia de
1,0 a 5,0, particularmente de preferéncia de 2,0
a 4,0.

[116] Stan & (28 a 150°C)
descrito acima é um valor medido pelo método a
seguir.

Método de medicdo de Stan & (28 a 150°C)

[117] Uma folha com uma
largura de 5 mm e um comprimento de 40 mm ¢&
cortada a partir de uma folha de laje com uma
espessura de 2 mm, dgue ¢é obtida submetendo uma
composigéao de borracha ao tratamento de
vulcanizacdo nas condicdes de 160°C e 12 minutos,
e é usada como uma amostra. A tangente de perda
tan O da amostra acima ¢é medida nas faixas de
temperatura de 28°C, 29°C, 30°C, ---- 150°C, como
mostrado na Figura 3, por cada 1° nas condicdes
de uma disténcia de mandril-a-mandril de 10 mm,
uma tensdo inicial de 200 um, uma tensdo dindmica

de 1%, uma frequéncia de 52 Hz e uma temperatura
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de iniciacdo de medicdo de 25 a 200°C por meio de
um espectrémetro fabricado pela Ueshima
Seisakusho Co., Ltd. A relacdo da temperatura e
tan O em termos de um somatdério do mesmo é
mostrada por um grafico para determinar uma A&rea
de uma parte sombreada, e seu valor ¢é definido
como Ttan & (28 a 150°C).

[118] Composicéo de
borracha (b):

[119] No pneu da presente
invencdo, um coeficiente de permeabilidade ao ar
da composigéao de borracha (b) para um
revestimento interno a 60°C tem que ser 6,0 x 10-
10 cm’+cm/cm’ s cm Hg ou menos, e uma tensdo de
descascamento entre a camada de reforcgo lateral
(composicdo de borracha (a)) e o revestimento
interno descrito acima é preferencialmente de
21,2 N/cm ou mais.

[120] A composicao de
borracha (b) na qual um coeficiente de
permeabilidade ao ar a 60°C é 6,0 x 10-10
cm’-cm/cm’-s-cm Hg oU  mMenos é aplicada ao
revestimento interno descrito acima, e portanto,
uma nao-permeabilidade ao ar é mantida em
comparagdo com nenhuma anterior. Neste sentido,
se um coeficiente de permeabilidade ao ar da
composicdo de borracha para um revestimento
interno a 60°C excede 6,0 x 10-10 cm’-cm/cm’ - s+ cm
Hg, uma ndo-permeabilidade ao ar do revestimento
interno ¢é reduzida em comparacdo com nenhuma
anterior, e o) pneu é deteriorado em  uma
propriedade de manutencdo do ar. Além disso, as

propriedades fisicas dos respectivos membros no
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pneu sdo alteradas em grande medida com o passar
do tempo, e a correia é reduzida em uma
durabilidade. Do ponto de vista de melhoria
adicional de uma propriedade de manutencdo do ar
do pneu e certamente inibicdo dos membros do pneu
de serem deteriorados com o passar do tempo, um
coeficiente de permeabilidade ao ar da composicéo
de borracha para um revestimento interno a 60°C &
de preferéncia 5,0 x 10-10 cm’-cm/cm’-s-cm Hg ou
menos, preferencialmente de 2,5 X 10-10
cm’-cm/cm’ss-cm Hg ou menos. Um valor limite
inferior do coeficiente de permeabilidade ao ar
ndo deve ser especificamente restrito, e é cerca
de 50 x 10-12 cm’-cm/cm’+s-cm Hg.

[121] Além disso, uma
tensdo de descascamento entre a camada de reforco
lateral e o} revestimento interno, cada um
descrito, acima é preferencialmente de 21,2 N/cm
ou mais. O descascamento entre a camada de
reforco lateral e o revestimento interno ¢é
suficientemente inibido, e o pneu é melhorado em
uma durabilidade de rodagem sem pressdo. A este
respeito, do ponto de vista da certeza de
inibicdo de descascamento entre a camada de
reforco lateral e o revestimento interno e
melhoria adicional da durabilidade da rodagem sem
pressdao do pneu, uma tensdo de descascamento
entre a camada de reforco lateral e o}
revestimento interno, cada em descrito acima, &
preferencialmente de 27,0 N/cm ou mais.

Componente de Borracha

[122] 0 componente de

borracha da composicdo de borracha (b) utilizado
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para o acima 1inclui a borracha natural (NR) e
borrachas sintéticas, tais como borracha de
butila (IIR), polibutadieno (BR), copolimeros de
estireno-butadieno (SBR), copolimeros de
acrilonitrila-butadieno (NBR) , borracha de
cloropreno (CR) e similares. A borracha de butila
descrita acima pode ser halogenada. Os
componentes de borracha acima podem ser usados
sozinhos ou em uma mistura de dois ou mais tipos
do mesmo. Neste contexto, o componente de
borracha da composicdo de borracha (b) para um
revestimento interno descrito acima contém de
preferéncia a borracha de Dbutila. Quando o
componente de borracha da composicdo de borracha
(b) para um revestimento interno contém a
borracha de butila, a composicdo de borracha
acima pode ser aperfeicoada em uma nao-
permeabilidade ao ar. Além disso, do ponto de
vista da certeza de melhoria de uma nao-
permeabilidade ao ar da composicdo de borracha
(b) para um revestimento interno, um teor da
borracha de butila no componente de borracha da
composicao de borracha acima é mais de
preferéncia 80% em massa ou mais.

Enchimento Inorgdnico

[123] A composicdo de borracha (b)
para um revestimento interno descrito acima é&
misturada de preferéncia com 15 partes em massa
ou mals de um enchimento inorgédnico tendo uma
razdao de aspecto de 5 a 30 com base em 100 partes
em massa do componente de borracha. A composicédo
de borracha preparada pela mistura dos

componentes de borracha com o) enchimento
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inorgdnico plano tendo uma razdo de aspecto de 5
a 30 tem uma ndo-permeabilidade ao ar alta ja que
0 enchimento inorgdnico plano acima evita que o
ar seja permeado. Se o enchimento inorgdnico tem
uma razdo de aspecto inferior a 5, o efeito de
aumento de uma ndo-permeabilidade ao ar do
revestimento interno descrito acima é pequeno, e
se for superior a 30, a composicdo de borracha é
deteriorada em uma processabilidade. Do ponto de
vista de melhorar uma ndo-permeabilidade ao ar do
revestimento interno e Dboa manutencdo de uma
processabilidade da composicdo de borracha, uma
razdo de aspecto do enchimento inorgdnico é mais
preferencialmente 5 a 20. Neste contexto, a razio
de aspecto descrita acima mostra uma razdo de um
didmetro maior do enchimento inorganica plano
para uma espessura do mesmo. Além disso, se uma
quantidade misturada do enchimento inorganico
plano é inferior a 15 partes por massa com base
em 100 partes ©por massa do componente de
borracha, o efeito de aumento de uma ndo-
permeabilidade ao ar do revestimento interno
descrito acima é pequeno. Do ponto de vista da
certeza de melhoria de uma ndo-permeabilidade ao
ar do revestimento interno, uma gquantidade de
mistura do enchimento inorganico plano é
preferencialmente de 20 partes por massa ou mais
com base em 100 partes por massa do componente de
borracha.

[124] O enchimento inorgénico plano
descrito acima ndo deve ser especificamente
restrito, desde que seja um mineral estratificado

ou tabular e tem uma razdo de aspecto de 5 a 30,
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e 1sso pode ser um produto natural ou um produto
sintético. O mineral acima inclui, argila de
caulin, mica, feldspato, um complexo de hidrato
de silica e alumina, montmorilonita, saponita,
hectorita, beidelita, estevensita, nontronita,
vermiculita, haloisita e similares. Entre eles,
argila de caulin e mica sido preferidos, e argila
de caulin é particularmente preferida. Os
minerais acima podem ser usados sozinhos ou em
combinacdo de dois ou mails tipos do mesmo, e
produtos comerciais podem ser usados
adequadamente. O enchimento inorgénico plano
descrito acima tem de preferéncia um diédmetro de
particula de geralmente 0,2 a 2 um.

[125] Além do componente de borracha
e enchimento inorgénico plano, cada um descrito
acima, os agentes de mistura normalmente usados
na industria da borracha, incluindo um enchimento
tais como negro de fumo e similares, um agente de
vulcanizacédo, um agente de aceleracéao de
vulcanizacdo, um antioxidante, um inibidor de
queima, um agente de amolecimento, o&éxido de
zinco, &cido estedrico, um agente de acoplamento
de silano e similares podem adequadamente ser
selecionados e misturados com a composicdo de
borracha (b) para um revestimento interno
descrito acima, engquanto os objetos da presente
invencdo ndo sdo danificados. Produtos comerciais
podem ser usados adequadamente para o0s agentes de
mistura acima.

Diferenca na velocidade de wvulcanizacdo A

[126] Uma diferenca de velocidade de

vulcanizacdo A representada pela seguinte Férmula
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(IT) entre a composicdo de borracha (a) para a
camada de Dborracha de reforco lateral e a
composicdo de borracha (b) para o revestimento
interno, cada uma descrita acima, é de
preferéncia de 13,5 ou menos a uma temperatura de
vulcanizacdo de 160°C:
A = |{Tc(90) - Tc(10)}r - {Tc(90) - Tc(10)}s] (IT)
(onde Tc(90) & 90% do tempo de vulcanizacéo
(minuto) de uma composicdo de borracha; Tc(10) é
108 do tempo de wvulcanizacdo (minuto) de uma
composicdo de Dborracha, I é& a composicdo de
borracha para o revestimento interno, e S é& a
composigdo de borracha para a camada de borracha
de reforco lateral).

[127] Se a diferenca da velocidade
de vulcanizacdo A entre a composicdo de borracha

(a) para a camada de borracha de reforco lateral

e a composicao de borracha (b) para ¢
revestimento interno excede 13,5 a uma
temperatura de vulcanizacédo de 160°C, uma

propriedade de co-vulcanizacdo da camada de
borracha de reforco lateral e o revestimento
interno ¢é reduzida, e como resultado disso, a
camada de Dborracha de reforco lateral e o
revestimento interno sdo prontamente descascados
no funcionamento de rodagem sem pressdo para
reduzir uma durabilidade de rodagem sem presséo
do pneu. A este respeito, a diferenca da
velocidade de wvulcanizacdo A descrita acima é&
mais de preferéncia 13 ou menos a 160°C do ponto
de vista de melhoria adicional da durabilidade da
rodagem sem pressdo do pneu. A velocidade de

vulcanizacdo pode ser alterada adequadamente pelo
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controle dos tipos e as quantidades de mistura do
agente de vulcanizacdo, o agente de aceleracdo de
vulcanizacdo, o enchimento e outros agentes de
mistura.

[128] Preparacdo da composicdo de
borracha e producdo do pneu:

[129] A composicdo de borracha de
acordo com a presente invencdo pode ser obtida
pelo amassamento dos componentes de acordo com a
formulacdo de mistura descrita acima por meio de
um equipamento de amassamento, como um misturador
Banbury, um rolo, um misturador interno e
similares, e depois submetida ao processamento de
molde, é vulcanizada e utilizada para a camada de
reforco lateral 8 e/ou o enchimento de taldo 7 e
o revestimento interno 6 no pneu mostrado na
Figura 1.

[130] O pneu da presente invencao é
produzido por um método de producdo normal de
pneus de rodagem sem pressdo usando a composicédo
de Dborracha de acordo com a presente invencéo
para a camada de reforco lateral 8 e/ou o
enchimento de taldo 7 e o revestimento interno 6.
Ou seja, a composicdo de borracha de acordo com a
presente invencdo preparada pela adicdo de varios
produtos quimicos na forma acima descrita é
transformada em respectivos membros em uma fase
de ndo-vulcanizacdo, e o0s membros Sdo presos e
moldados em um equipamento de molde de pneu por
um método convencional, em dgue um pneu bruto é
moldado. O pneu bruto acima ¢é aquecido e
pressurizado em um equipamento de vulcanizacéo

para obter um pneu.
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[131] O pneu de rodagem sem pressao
da presente invencdo obtido na maneira descrita
acima é reforcado em uma resisténcia ao rolamento
e um conforto de conducdo no funcionamento normal
sem danificar uma durabilidade de rodagem sem
presséao.

EXEMPLOS

[132] A seguir, a presente invencéo
deve ser explicada em mais detalhes com
referéncia aos exemplos, mas a presente invencéo
ndo deve de forma alguma ser restringida pelos
exemplos abaixo.

[133] As respectivas caracteristicas
foram medidas de acordo com o0s seguintes métodos.

Propriedades fisicas do polimero a base de dieno

conjugados ndo modificado ou modificado

Método analitico de micro estrutura

[134] Um conteudo (%) de
ligacdo de wvinil foi medido por um método de
infravermelho (método Morello).

Medicdo do peso molecular médio de numero (Mn),

peso molecular médio de peso e (Mw) e

distribuicdo de peso molecular (Mw/Mn)

[135] Medido por meio de
GPC (HLC-8020, fabricado por Tosoh Corp.) usando
um refratdmetro como um detector e mostrado em
termos de poliestireno utilizando o poliestireno
monodisperso como um padrdo. A coluna é GMHXL
(fabricada por Tosoh Corp), e o eluente &
tetrahidroxifurano.

Medicdo do teor do grupo de amino primério

(mmol/kq)

[136] Primeiro, o polimero
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foi dissolvido em tolueno, e entdo ele foi
precipitado em uma grande gquantidade de metanol
para separar um composto contendo o grupo amino
que ndo estava ligado ao polimero a partir da
borracha, seguido pela secagem do mesmo. 0
polimero submetido ao tratamento acima foi usado
como uma amostra para determinar
quantitativamente um contetdo de grupo amino
inteiro do mesmo por "um método de teste de valor
de amina inteiro” descrito em JIS K7237.
Posteriormente, o) polimero submetido ao
tratamento descrito acima foi usado como uma
amostra para determinar quantitativamente o)
conteudo de um grupo amino secundario e um grupo
amino tercidrio por um "método Dblogqueado de
acetilacetona". O o-nitrotolueno foi usado para a
dissolucéao do solvente da amostra, e a
acetilacetona foi adicionada ©para realizar a
titulacdo potenciométrica de uma solucdo de acido
perclérico. 0 conteudo de um  grupo amino
secundario e um grupo amino tercidrio foi
deduzido a partir do conteudo do grupo amino
inteiro para determinar um contetido do grupo
amino primario (mmol), e foi dividido por uma
massa do polimero usada para a anéadlise para,
assim, determinar um contetdo (mmol/kg) de um
grupo de amino primdrio ligado ao polimero.

Avaliacdo da borracha ndo-vulcanizada

Velocidade de wvulcanizacédo

[137] Uma curva de
vulcanizacdo da composicdo de borracha foi medida
a 160°C de acordo com JIS K6300-2:2001 por meio

de Curelastometer fabricado pela JSR Corporation.
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Umn valor méximo (Fmax) e um valor minimo (Fmin)
de um torque na curva de vulcanizacdo foram
medidos, no gqual o tempo (minutos) gasto até dque
um torque de {(Fmax - Fmin) x 0,1 + Fmin}
atingido foi definido para 10% do tempo de
vulcanizacdo (Tc(10)) e o tempo (minuto) gasto
até que um torque de {(Fmax - Fmin) x 0.9 + Fmin}
atingido foi definido como tempo de vulcanizacédo
a 90% (Tc (90)), e uma diferenca do mesmo foi
fixada a um indice da velocidade de wvulcanizacéo.

Propriedades fisicas da borracha wvulcanizada da

composicdo de borracha

[138] 0 moédulo de

armazenamento dinédmico (E') e um valor ¥ (Ztan o
(28 a 150°C)) da tangente de perda tan & em 28 a
150°C foram medidos de acordo com os métodos
descritos na presente especificacio.

Permeabilidade ao Ar

[139] As respectivas
composicdes de borracha para um revestimento
interno foram vulcanizadas a 160°C por 30 minutos
para obter amostras, e 0os coeficientes de
permeabilidade ao ar das mesmas a 60°C foram
medidas por meio de um equipamento de teste de
permeabilidade ao ar M-Cl (fabricado por Toyo
Seiki Co ., Ltd.).

Avaliacdo do pneu

Durabilidade de Rodagem sem Presséio

[140] Os respectivos pneus
de teste (pneus radiais de automdveis de
passageiros, tendo um tamanho de pneu de

215/457ZR17, foram construidos em aros de roda e

carregados com uma pressao interna de 230 kPa, e
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depols que eles foram deixados em uma sala de
38°C por 24 horas, um nucleo da véalvula foi
removido para permitir que a pressdo interna
ficasse em uma pressdo atmosférica. Eles foram
submetidos a um teste de funcionamento de tambor
nas condicdes de uma carga de 4,17 KN (425 kqg),
uma velocidade de 89 km/hora e uma temperatura
ambiente de 38°C. As distancias dos respectivos
pneus de teste até os problemas serem causados
foram medidas e mostradas por um indice de acordo
com a seguinte equacdo, onde uma disténcia de
funcionamento de um pneu no Exemplo Comparativo 1
foi definida como 100. Quanto maior o 1indice,
melhor a durabilidade da rodagem sem pressio.

[141] Durabilidade da rodagem sem
pressdo (indice) = (distancia de execucdo do pneu
de teste/distancia de execucdo do pneu no Exemplo
Comparativo 1) x 100.

Conforto de Conducéo

[142] Os respectivos pneus de teste
foram montados em um veiculo de passageiros para
efetuar um teste de sensibilidade do conforto de
conducdo por dois motoristas profissionais, e uma
pontuacédo de 1 a 10 foi dada para determinar um
valor médio do mesmo. Quanto maior o valor,
melhor serd o conforto de conducdo. Uma linha de
aceitacdo do conforto de conducdo é de 7 ou mais.

Tensdo de descascamento

[143] A camada de borracha
de reforco lateral e o revestimento interno foram
presos Jjuntos e vwvulcanizados para preparar uma
amostra em forma de faixa com uma largura de 20

mm. Um teste de descascamento fol realizado em
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uma 1interface entre a camada de Dborracha de
reforco lateral e o revestimento interno para
medir uma forca necessdria para descascar.

Propriedade de manutencdo de pressdo interna

[144] Os respectivos pneus de teste
foram carregados com uma pressao interna
prescrita de 100%, e um fator de retencdo da
pressdo interna do mesmo apds 30 dias foi
mostrado por um indice para avaliar a propriedade
de manutencdo de pressdo interna, onde aquela do
pneu no Exemplo Comparativo 1 foi definido para
100. E mostrado que quanto maior o valor, mais
excelente é a taxa de manutencdo de presséo
interna.

Exemplo de Producdo 1 polibutadieno de amina

modificada primario

(1) Producido de polibutadieno

[145] Uma autoclave 5 L substituida
com nitrogénio foi carregada com 1,4 kg de
ciclohexano, 250 g de 1, 3-butadieno e 2,2-
ditetrahidroxifurilpropano (0,0285 mmol) na forma
de uma solucdo de ciclohexano sob fluxo de
nitrogénio, e depois 2,85 mmol de n-butil-litio
(BuLi) foi adicionado & mesma, a polimerizacéo
foi realizada por 4,5 horas em um banho de &gua
morna de 50°C equipado com um dispositivo de
agitacdo. A taxa de conversdo de reacdo de 1,3-
butadieno foi quase 100%. A solucdo de polimero
acima foi colocada em uma solucdo de metanol
contendo 1,3g de 2,6-di-tert-butil-p-cresol para
terminar a ©polimerizacéao, e, em seguida, o}
solvente foili removido por destilacdo. A matéria

sdlida resultante foi seca em um rolo de 110°C
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para obter polibutadieno. O polibutadieno assim
obtido foi usado para medir uma micro estrutura
(quantidade de 1ligacdes de wvinil), um  peso
molecular médio de peso (Mw) e uma distribuicéo
de peso molecular (Mw/Mn) . Os respectivos
resultados mostraram uma dquantidade de ligacédo de
vinil de 14%, Mw de 150.000 e Mw/Mn de 1,1.

(2) Producédo de polibutadieno de amina
modificada primario

[146] A solucdo de polimero obtida
em (1) acima descrito foi mantida a uma
temperatura de 50°C, sem desativar o catalisador
de polimerizacdo e 1129 mg (3,364 mmol) de N, N-
bis (trimetilsilil)
aminopropilmetildietoxisilano, no gqual um Jgrupo
amino primario foil protegido foi adicionado para
realizar a reacdo de modificacdo por 15 minutos.
Por ultimo, 2,6-di-tert-butil-p-cresol foi
adicionado a solucdo de polimero apds a reacéo.
Depois, o dissolvente e a desprotecdo do grupo
amino primario protegideo foram realizadas por
meio da destilacdo, e a borracha foi seca por um
rolo quente, que foli controlada a uma temperatura
de 110°C para obter o polibutadieno de amina
modificada primario. O polibutadieno de amina
modificada primario assim obtideo foi usado para
medir uma micro estrutura (quantidade de ligacdes
de vinil), um peso molecular médio de peso (Mw) e
uma distribuicdo de peso molecular (Mw/Mn) e um
contetldo do grupo amino primdrio. Os respectivos
resultados mostraram uma dquantidade de ligacédo de
vinil de 14%, Mw de 150.000, Mw/Mn de 1,2 e um

contetdo do grupo amino primario de 4,0 mmol/kg.
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Exemplo de producdo 2 producdo de polibutadieno

de amina modificada secundario

[147] N-metil-N-
(trimetilsilil)aminopropilmetildietoxi

[148] -silano que era amina
secundaria foil utilizada como agente modificador
para realizar a reacdo de modificacdo com base em
(2) descrito acima, e polibutadieno de amina
modificada secundario foi obtido.

Exemplo de producdo 3 producdo de polibutadieno

de amina modificada terciéario

[149] DMAPES: 3-
dimetilaminopropil (dietoxi)metilsilano foi
utilizado como agente modificador para realizar a
reacdo de modificacdo com base em (2) descrito
acima, e polibutadieno de amina modificada
tercidrio foi obtido.

Exemplo de producao 4 producadao de

polibutadieno de estanho modificado

[150] Um recipiente a
prova de pressdao de 800 ml, que fol seco e
substituido com nitrogénio foi carregado com uma
solucdo de ciclohexano (16%) de butadieno para
que o mondmero de butadieno fosse 50g, e 0,44
mmol de ditetrahidroxifurilpropano foi adicionado
ao mesmo. Além disso, 0,48 mmol de n-butil-litio
(BulLi) foi adicionado ao mesmo, e depois a
polimerizacdo foi realizada a 50°C por 1,5 horas.
A taxa de conversdo de polimerizacdo foil duase
100%.

[151] 0 tetracloreto de
estanho 0,43 mmol foi adicionado ao sistema de

polimerizacdo anterior, e depois a polimerizacéo
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de modificacdo foli ainda realizada a 50°C por 30
minutos. Depois, 0,5 ml de uma solucdo de
isopropanol 5% em peso de 2,6-di-t-butil-p-cresol
(BHT) foi adicionado ao sistema de polimerizacéo
para terminar a polimerizacdo, e a matéria sdélida
resultante foil seca adicionalmente por um método
convencional para assim obter polibutadieno
modificado de tetracloreto de estanho. Mn deste,
apds a modificacdo foi de 570.000.

Exemplos 1 a 12 e Exemplos Comparativos 1 a b5

[152] Dezessete tipos de composicdes
de borracha tendo formulacdes de mistura
mostradas nas Tabelas 1-1 e 1-2 foram preparadas

para determinar as ©propriedades fisicas das

borrachas vulcanizada das mesmas,
respectivamente, ou seja, um moédulo de
armazenamento dindmico (E') e uma Itan o (28 a
150°C) .

[153] Em seguida, 17 tipos das

composig¢des de borracha acima foram usados para
prover uma camada de reforco lateral 8 e um
enchimento de taldo 7 cada mostrado na Figura 1
para produzir pneus radiais para automdveis de
passageiros com um tamanho de pneus 215/45ZR17,
respectivamente, por um método convencional, e os
pneus acima foram utilizados para avaliar uma
durabilidade de rodagem sem pressdo e um conforto
de conducéao. Os respectivos resultados sao
mostrados nas Tabelas 1-1 e 1-2. A espessura
maxima da camada de reforco lateral foi
determinada como um indicador da borracha de

reforco e mostrada nas Tabelas 1-1 e 1-2.
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Tabela 1-1

Exemplo
1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
Borracha natural? 30 30 30 30 30 50 55 30 30 30 30 30
Polibutadieno ndo-modificado? - - - - - - - - - - - -
Polibutadieno de amina
70 70 70 70 70 50 45 70 70 - - -
modificada primario”
Polibutadieno de amina
— — — — — — — — — 70 — —
modificada secundario®
Polibutadieno de amina
— — — — — — — — — — 70 —
modificada tercidrio”
Composicgédo — -
de estanho modificado® - - - - - - - - - - - 70
da mistura
Negro de fumo FEF” 45 45 - 40 40 45 45 50 50 45 45 45
(parte de
Negro de fumo GPFY - - 55 - - - - - - - - -
massa) _
Oleo de processo” 3 3 3 3 3 3 3 3 3 3 3 3
Oxido de zinco 5 5 5 5 5 5 5 5 5 5 5 5
Acido estedrico 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
Antioxidante 6C*” 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
Acelerador de vulcanizacdo Ccz-V 3 3 3 3 3 3 3 3 3,9 3 3 3
Acelerador de vulcanizacdo
1 1 1 1 1 1 1 1 1,3 1 1 1
TOT?
Enxofre 5 5 5 5 5 5 5 5 6,5 5 5 5
Medidor de borracha reforcada 6,3 5,7 5,7 6,3 5,7 5,7 5,7 6,3 5,7 6,3 6,3 6,3
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Avaliacao

Médulo de armazenamento (E’) em
8 8 8,4 7,2 7,2 8,5 8,8 9 9,9 8,7 9 8,6

1 % de alongamento
Stan & (28 a 150°C) 4,03 | 4,03 | 4,41 3,71 | 3,71 | 4,86 | 4,96 | 4,58 | 4,12 | 4,37 | 4,68 | 4,28
Durabilidade de rodagem sem

170 120 110 150 100 105 105 190 130 140 120 150
presséo
Conforto de conducdo 7,5 8 8 8 8,5 7,5 7,5 7 7,5 7,5 7 7,5
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[154] Comentéarios:
1) Borracha natural: TSR20

2) Polibutadieno ndo-modificado: obtido

no Exemplo de Producéao 1, (1) Producdo de
polibutadieno
3) Polibutadieno de amina modificada

priméario: obtido no Exemplo de Producédo 1

4) Polibutadieno de amina modificada
secundario: obtido no Exemplo de Producdo 2

5) Polibutadieno de amina modificada
tercidrio: obtido no Exemplo de Producédo 3

6) Polibutadieno de estanho modificado:
obtido no Exemplo de Producio 4

7) Negro de fumo: FEF (N550), “Asahi
#60” fabricado por Asahi Carbon Co., Ltd.

8) Negro de fumo: GPF (N660), “Asahi
#55” fabricado por Asahi Carbon Co., Ltd.

9) Oleo de processo: O6leo aroméatico,
“Aromax #3” fabricado por Fuji Kosan Co., Ltd.

10) Antioxidante 6C: N-(1,3-dimetil)-N’-
fenil-p-fenilenodiamina, “Nocrac 6C” fabricado
por Ouchi Shinko Chemical Industrial Co., Ltd.

11) Acelerador de wvulcanizacdo CZ: N-
ciclohexil-2-benzotiazilsulfeneamida, “Nocceler
cz” fabricado por Ouchi Shinko Chemical
Industrial Co., Ltd.

12) Acelerador de wvulcanizacédo TOT:
dissulfeto de tetraquis(2-etilhexil)-tiuram,
“Nocceler TOT-N” fabricado por Ouchi Shinko
Chemical Industrial Co., Ltd.

Tabela 1

Exemplo Comparativo

N
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Borracha natural® 30 30 30 30

30

Polibutadieno nao-modificado? 70 70 - -

Polibutadieno de amina

modificada primario?

70

Polibutadieno de amina

modificada secundario®

Polibutadieno de amina

modificada tercidrio®’

Formulacgéao

Polibutadieno de estanho

de Mistura o o - - - -
modificado

(parte em

Negro de fumo FEF' 45 45 60 60
massa)

Negro de fumo GPEY - - - -

Oleoc de processo’)

Oxido de zinco

Acido estearico

Acelerador de vulcanizacio cztt

Acelerador de vulcanizacao TOT*

| | w] ] = ;] w

3 3
5 5
1 1
Antioxidante 6C™ 1 1
3 3
1 1
5 5

Enxofre

Medidor de borracha reforcgada

Médulo de armazenamento (Ef) em 9,5 9,5 12,5 12,5
1 % de alongamento

Stan o (28 a 150°C) 6,51 | 6,51 | 5,06 | 5,06

Avaliacdo Durabilidade de rodagem sem

pressdo

Conforto de condugéo 7 7,5 6 7

Composicdes de borracha de A a D para a
borracha de reforco lateral e composicdes de
borracha E a I para o revestimento interno:

Quatro tipos de composicdes de borracha
foram preparadas de acordo com as formulacdes de
mistura das composicdes de borracha A a D para a
borracha de reforco lateral mostrada na Tabela 2.
As caracteristicas de wvulcanizacdo (TS = Tc(90) -
Tc(10) minuto) da mesma foram determinadas
respectivamente, e as respectivas caracteristicas
da borracha wvulcanizadas, dque ¢é, um mdédulo de
armazenamento dindmico (E’) e um Ytan & (28 a
150°C) foram determinadas. Os resultados da

avaliacdo da mesma foram mostrados na Tabela 2.
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Tabela 2
Exemplo
Divisdo fundamental Exemplo
Comparativo
Tipo de composigdes de borracha para a
A B C D
borracha de reforco lateral
Borracha natural? 30 30 30 30
Polibutadieno nao-—
- - 70 70
modificado?
Polibutadieno de amina
70 - - -
modificada primario”
Polibutadieno de amina
— 70 — —
modificada secunddrio®
Formulacdo
Negro de fumo' 45 45 45 60
de Mistura _
Oleo de processo” 3 3 3 3
(parte em _
Oxido de zinco 5 5 5 5
massa) _
Acido estedrico 1 1 1 1
Antioxidante 6C'” 1 1 1 1
Acelerador de wvulcanizacéo
3 3 3 3
cztt
Acelerador de wvulcanizacéo
1 1 1 1
TOT!?
Enxofre 5 5 5 5
Medidor de borracha reforcada 6,3 6,3 6,3 6,3
Médulo de armazenamento
8 8,7 9,5 10,7
(E') em 1 % de alongamento
Avaliacao
S'tan & (28 a 150°C) 4,03 4,37 6,51 7,32
TS = Tc(90) - Tc(1l0) minute 1,22 1,27 1,1 1,05
Depois, 4 tipos de composicgdes de
borracha tendo formulacdes de mistura das
composicgdes de borracha E a para um

revestimento interno mostrado na Tabela 3 foram

preparados para determinar uma caracteristica de

vulcanizacdo (TI = Tc(90) - Tc(10) minuto) e uma
permeabilidade ao ar respectivamente. Os
resultados da avaliacéao das mesmas foram
mostrados na Tabela 3.
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Tabela 3

Exemplo Exemplo
Divisdo fundamental Exemplo Exemplo
Comparativo Comparativo
Tipos de composicdes de borracha para
E F G H I
revestimento interno
Borracha natural? 20 40 10 - 25
Borracha de bromobutil!”’ 80 60 90 100 75
Negro de fumo” 70 65 45 45 70
Argila de caolina®™’ - - 30 20 -
Formulacdo _
Oleo do eixo™ 10 10 5 5 10
de Mistura _
Acido estedrico 1 0,5 2 2 1
(parte em _
Oxido de zinco 2 0,5 3 3 2
massa)
Melhoradores de adesividade!”) 2 1 2 2 2
Acelerador de vulcanizacao
1 1,1 1,5 1,5 1
MBTS?
Enxofre 0,5 0,5 0,5 0,5 0,5
TI = Tc(90) - Tc(1l0) minute 14,65 12,54 7,73 7,7 14,65
Avaliacao Permeabilidade ao Ar
5x107% 7,5%x107 2,5x107% [ 2,0x107%° 6,2x107t"
(em®- cm/cm?- s - cm Hg)
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[155] Comentéarios:

13) Butil brominado: fabricado por JSR
Corporation

7) Negro de fumo FEF (N550): “Asahi #60”
fabricado por Asahi Carbon Co., Ltd.

14) Argila de caolina: “POLYFIL DL”,
razdo do aspecto = 25, fabricada por J.M Huber
Corporation

15) Oleo do eixo: “0leo do eixo No. 27,
fabricado por Idemitsu Kosan Co., Ltd.

16) Melhoradores de adesividade:
“Nisseki Neo Resin”, fabricado por Nippon
Petrochemicals Co., Ltd.

17) Acelerador de +wvulcanizacdo MBTS:
dissulfeto de 2,2’'-dibenzotiazil, “Nocceler DM-P”
fabricado por Ouchi Shinko Chemical Industrial
Co., Ltd.

Exemplos 13 a 24 e Exemplos Comparativos 6 a 14

[156] De acordo com as formulacdes
de mistura mostradas nas Tabelas 4-1 e -2, 4
tipos de composicgdes de borracha para a borracha
de reforco lateral foram usados para prover uma
camada de Dborracha de reforco lateral 7 e um
enchimento de taldo 9, cada um mostrado na Figura
2, e b tipos de borrachas foram usados para
prover um revestimento interno 6 no dqual um
medidor de revestimento interno foi modificado,
nos quais pneus radiais para carros de
passageiros tendo um tamanho de pneu de
215/45ZR17 foram produzidos respectivamente por
um método convencional.

[157] Vinte e um tipos de pneus

assim obtidos foram usados para avaliar uma
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propriedade de manutencdo de pressdo interna, uma
diferenca da velocidade de wvulcanizacdo (TI -
TS), uma tensdao de descascamento, um conforto de
conducdo e uma durabilidade de rodagem sem
pressdo. 0Os resultados da avaliacdo dos mesmos

sdo mostrados na Tabela 4-1 e Tabela 4-2.
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Tabela 4-1

Exemplo Exemplo Comparativo Exemplo

13 14 15 6 7 8 9 16 17
Composicdo de borracha para reforgo lateral A A A C C C C A B
Composicdo de borracha para revestimento

E G H E F G H G G
interno
Medicdo do revestimento interno mm 1,5 1,5 1,5 1,5 1,5 1,5 1,5 1,0 1,0
Propriedade de manutencdo da pressdo interna

100 186 245 100 67 190 239 126 122

INDEX

Diferenca da velocidade de vulcanizacdo
13,43 6,15 6,48 13,55 11,44 6,27 6,60 6,15 6,10

cL/OL

(TI - TS3)
Tensdo de descamamento N/cm 20,1 34,4 30,1 12,7 23,9 33,6 31,7 34,0 34,7
Conforto de conducéo 7,5 7,5 7,0 6,5 6,5 6,5 6,5 7,5 7,5
Durabilidade de rodagem sem pressdo INDEX 110 158 149 69 83 103 100 178 148
Tabela 4-2
Exemplo
Exemplo Comparativo Exemplo Comparativ | Exemplo
o
10 11 12 18 19 20 21 22 23 13 14 24
Composigédo de borracha para
c B c A A A B B B D D A
reforco lateral
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Composigédo de borracha para

G F F H H G H H G E E I
revestimento interno
Medicdo do revestimento interno mm 1,0 1,0 1,0 0,8 0,6 0,8 0,8 0,6 0,8 1,5 0,8 1,5
Propriedade de manutencgdo da

121 45 45 131 100 101 130 101 102 130 78 98
pressdo interna INDEX
Diferenca da velocidade de
vulcanizacéo 6,27 11,28 11,49 6,48 6,48 6,15 6,43 6,43 6,1 13,6 | 13,6 13,5

(TI - TS)

Tensdo de descamamento N/cm 33,2 25,5 24,7 31,7 32,0 32,8 32,4 32,8 35,1 12,0 | 12,0 21,6
Conforto de conducdo 6,5 7,0 6,5 7,5 7,5 7,5 7,5 7,5 7,5 5 5 7,5
Durabilidade de rodagem sem

104 103 104 180 185 182 150 157 156 115 128 112
pressdo INDEX

CL/TL
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[158] Pode ser descoberto a partir
dos resultados mostrados na Tabela 1 gque os pneus
da ©presente 1nvencdo preparados pelo uso das
composicgdes de borracha de acordo com a presente
invencdo para uma camada de reforco lateral e um
enchimento de taldo podem ser melhorados em uma
resisténcia de rolamento e um conforto de conducéo
no funcionamento normal sem danificar uma
durabilidade de rodagem sem pressio.

APLICACAO INDUSTRIAL

[159] No pneu da presente invencdao,

uma composicdo de borracha que tem um modulo

oo

eldstico de um determinado valor ou mais em 100
de alongamento e um valor ) de um certo valor ou
menos em uma tangente de perda tan & a 28 a 150°C
nas propriedades fisicas da borracha vulcanizada e
que contém uma pequena quantidade de negro de fumo
é usado particularmente para uma camada de reforco
lateral e/ou um enchimento de taldo, através do
qual é capaz de ser provido o pneu que é melhorado
em uma resisténcia de rolamento e um conforto de
conducdo no funcionamento normal sem danificar a
durabilidade de rodagem sem pressdo e no dqual uma
camada de borracha de reforco lateral é inibida de
ser descascada a partir de um revestimento interno
enquanto mantém uma nédo-permeabilidade ao ar do
revestimento interno para melhorar a durabilidade

de rodagem sem pressao.

Petigéio 870190074126, de 01/08/2019, pag. 79/86



1/4

REIVINDICACOES

1. Pneumdtico, provido com um nucleo de
taldo (1), uma camada de carcaca (2), uma camada de
borracha de Dbanda de rodagem, um revestimento
interno, uma camada de reforco lateral (8) e um
enchimento de taldo (7), caracterizado pelo fato de
usar uma composicdo de borracha (a) na lateral da
camada de reforco e/ou o enchimento de taldo dque
contém (A) um componente de borracha e (B) um
enchimento e que ftTem mdébdulo de armazenamento
dindmico (E') de 10 MPa ou menos em uma deformacdo
dindmica de 1% a 25°C e um valor ¥ de 5,0 ou menos
em uma tangente de perda tan & em 28°C a 150°C nas
propriedades fisicas da borracha wvulcanizada, o
componente de borracha (A) contendo um polimero a
base de dieno conjugado modificado com amina.

2. Pneumatico, de acordo com a
reivindicacdo 1, caracterizado pelo fato de que uma
composigdo de borracha (b) em gque um coeficiente de
permeabilidade ao ar a 60°C & de 6,0 x 10710
cm® s cm/cm? -+ s+ cmHg ou menos é usado para o)
revestimento interno.

3. Pneumatico, de acordo com a
reivindicacdo 1 ou 2, caracterizado pelo fato de
que 50 partes em massa ou menos do enchimento (B)
estdo contidas baseadas em 100 partes em massa do
componente de borracha (A).

4, Pneumatico, de acordo com dgualgquer
uma das reivindicacdes 1 a 3, caracterizado pelo
fato de gque o enchimento (B) é pelo menos um dentre
um negro de fumo de um grau FEF e um GPF.

5. Pneumatico, de acordo com dgualgquer

uma das reivindicacdes 1 a 4, caracterizado pelo
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fato de que o polimero a base de dieno conjugado
modificado com amina estd presente em uma proporcgédo
de 30% por massa ou mais.

6. Pneumatico, de acordo com a
reivindicacdo 1, caracterizado pelo fato de que o
polimero a base de dieno conjugado modificado com
amina é um polimero a base de dieno conjugado
modificado com amina prética.

7. Pneumatico, de acordo com a
reivindicacdo 6, caracterizado pelo fato de que o
polimero a base de dieno conjugado modificado com
amina é um polimero a base de dieno conjugado
modificado com amina priméria.

3. Pneumatico, de acordo com a
reivindicacdo 7, caracterizado pelo fato de que o
polimero a base de dieno conjugado modificado com
amina primaria é um polimero obtido pela reacdo de
uma extremidade ativa de um polimero a base de
dieno conjugado com um composto de amina primaria
protegida.

9. Pneumatico, de acordo com a
reivindicacdo 8, caracterizado pelo fato de que o
composto de amina primdria protegida é
N, N-
bis(trimetilsilil)aminopropilmetildimetoxisilano,
l-trimetilsilil-2,2-dimetoxi-1-aza-2-
silaciclopentano,

N, N-
bis(trimetilsilil)aminopropilmetiltrimetoxisilano,
N, N-
bis(trimetilsilil)aminopropilmetiltrietoxisilano,
N, N-

bis(trimetilsilil)aminopropilmetildietoxisilano,
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N,N-bis (trimetilsilil)aminoetiltrimetoxisilano,
N,N-bis(trimetilsilil)aminoetiltrietoxisilano,
N,N-bis(trimetilsilil)aminoetilmetildimetoxisilano
e N, N-
bis(trimetilsilil)aminoetilmetildietoxisilano.

10. Pneumatico, de acordo com a
reivindicacdo 2, caracterizado pelo fato de que a
composigcdo de Dborracha (b) para o revestimento
interno contém borracha butilica como componente de
borracha.

11. Pneumatico, de acordo com a
reivindicacdo 10, caracterizado pelo fato de que,
na composicdo de borracha (b) para o revestimento
interno, um conteudo da Dborracha butilica no
componente de borracha é 80% em massa ou mais.

12. Pneumdtico, de acordo com gqualgquer
uma das reivindicacdes 2 a 11, caracterizado pelo
fato de que a composicdo de borracha (b) para o
revestimento interno é misturada com 15 partes em
massa ou mais de um enchimento inorgédnico tendo uma
razdo de aspecto de 5 a 30 com base em 100 partes
em massa do componente de borracha.

13. Pneumdtico, de acordo com gualgquer
uma das reivindicacdes 1 a 12, caracterizado pelo
fato de que uma diferenca de velocidade de
vulcanizacdo A representada pela seguinte férmula
(IT) entre a composicdo de borracha (a) usada para
a camada de Dborracha de reforco lateral e a
composigcdo de borracha (b) utilizada para o
revestimento interno é de 13,5 ou menos a uma
temperatura de vulcanizacdo de 160°C:

A = |{Tc(90) - Tc(10)}r - {Tc(90) - Tc(10) }s] (IT)

em que Tc(90) é o tempo de wvulcanizacdo a
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90% (em minutos) de uma composicdo de borracha;
Tc(10) & o tempo de vulcanizacdo a 10% (em minutos)
de uma composicdo de borracha; I é a composicédo de
borracha para o revestimento interno; e S é a
composigdo de borracha para a camada de borracha de
reforco lateral.

14. Pneumdtico, de acordo com gualgquer
uma das reivindicacdes 1 a 13, caracterizado pelo
fato de que uma tensdo de descascamento entre a
camada de borracha de reforco lateral e o}

revestimento interno é de 2,2 kgf/cm ou mais.
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