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MEMORIA DESCRIPTIVA
que se presenta para unir a la solicitud
de
PATENTE DE INVENCION
formulada el 8 de Mayo de 1962, con el Nim, 277.136
en
ESPARA
por VEINTE gfios
a nombre de THE DOW CHEMICAL COMPARY, entidad norteameri-
cana, establecida en Midland, Michigan, Estados Unidos de
Américe, por:
YMEJTORAS INTRODUCIDAS EN LA FABRICACION DE COMPOSICIONES
POLIMERAS™

Este invento se refiere a composiciones de resina al
quenileromética resistentes & la llama y/o retardadoras -
de la llama en forme de grénulos espumebles o en forme de
espumas. El invento me refiere ademds a un método para lea
preparacién de las composiciones de resina alquenilaromé~
tica,

Ias resinas alquenilarométicas que se hen hecho re-
sistentes a la llama o retardadoras de la llema mediante
le incorporecidn en las mismas de los egentes ignifugos -

conteniendo halégeno corrientemente usados no son comple-
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temente satisfactorias e causa de que el sgente ignifugen
te, en la cantidasd en que generalmente estd presente peras
asegurar la resistencie a la llame de los srticulos resi-
nososy no proporciona las propledades de resistencia a la
llema 0 retardo de la misma para les escurriduras de polf
mero fundido que caen desde el articulo en combustién,

Se ha encontrado ahore que el fosfato de tris(2,3-
-dibromopropilo) consigue dichos mejoramientos y es capaz
de hacer que las escurriduras sean auto-extinguibles, a -~
condicifn de que se asgregue el polimero en una proporcién
suficientemente de perlas espumables que contienen, por -
ejemplos une resins elquenilaramdtica tal como poliestire
no o un copolimero del mismo, un compuesto orgdnico volé~
t11 como agente de expansién o hinchamiento y un sgente —-
ignifugante. Pueden obtenerse convenientemente perlas es—
pumebles de une tel composicién polimerizendo el mondémero
o la mezcla de monémero en suspensién acuosa y en presen-
cla del agente ignifugasnte y del agente de hinchemiento -
orgénico voldtil, tal como pentano o &ter de petréleo.

Se ha encontrado ashore ademds que los agentes igni-
fugantes erribe mencionados & base de fosfato, esi estén -
presentes en la mezcla de polimerizacién en suspensibén, -
perjudican la formacidn conveniente de perlas en la reac-
cibn de polimerizacién y se hace preciso adopter medidas,
que consumen mucho tiempo, para asegurar la produceidn de
perlas uniformes en presencia de los fosfatos, Asimismo,-
los fosfatos tienen también una influencia perjudicisl --
pronunciaede sobre la estabilidad del moldeo de la espuma
con le congiguiente disminucién de la calidad de las espu

mes producidas a partir de las perlas que las contienen,
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El presente invento ngpchian! n§ev§e .com

nes y espumas producidaes a partir de las mismas que contile

nen camo componente termoplédstico wnas o més reginas alque
nilarométicas y que contienen como agente ignifugente un
fosfonato que contiene bramo orgénico que tiene tres sus-
tituyentes aliféticos. Unoc de los sustituyentes aliféticos
estéd directamente unido el dtomo de fésforoe y los dos re-
diceles alifdticos restentes estén unidos sl fésforo a —
través de puentes de oxigeno. Preferiblemente, los susti-
tuyentes alifédticoe son elcchilos bajos, ineluyende los -
sustituyentes cieloalifdticos. Uno o més de los sustitu—
yentes alifdticos pueden estar sustituidos por &tomoe de
helégeno, de los cuales uno, por lo menos, eg bromo, Los
fosfonstos més preferidos pare usc de acuerdo con el pre-
gente invento son aquellos en que los grupos elifédticos -
contienen de does a cuatro &tomos de carbomo y/o0 en que cg
de une de los radicaeles slifdticos contiene, por lo mencs,
un &tomo de bromo.

81, ademés del fosfonato, se emplea un perdxido or-
génico ccmo ginergético, se necesiten menores proporcio—
nes del fosfonato para la obtencién de la ignifugacidn o
de un nivel satisfactorio de retardo de la llema de lea es
pume y de las escurriduras. Son sinergéticos preferidos -
los peréxidos orgénicos relativamente estables que tienen
wne vide media de per lo menos dos horass & 1002 C., segin
se determine en benceno. Algunas veces es pogible una re-
duceién adicionel de la proporcién requeride del asgente -
ignifugante de fosfonato, sl la composicién contiene ade-
mée un agente ignifugente que contenge bromo, que esté 1i

bre de fémforo y que es de la clase normalmente empleade
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para les resines slquenilarométicas, comc agente ignifu—-
gente efectivo, _

Log fosfonatos conteniendo bromo orgénice que se em
plean camo agentes ignifugentes de acuerdo con el presen-
te invento no posgeen une estabilidad térmice elevada. Por
consiguiente, no deben usarse en composgicienes de resine
que estén sometidas a temperaturas excesivamente altas, -
tal come las que pueden pregentarse en muchas de las téc-
nicas de extrusién cominmente usadas., Sin embargo, su es-
tabilidad térmica es completsmente satisfactoria en los -
procedimientos de polimerizecién caminmente usados en los
que se producen resines alquenilaramitices & partir de —-
los mondmeroes por pelimériz‘a.eién en presencisg del agente' ,
ignifugante de fosfonate y, si se deses, en presencia de
cuglquier otro ingrediente demeado, tal camo agentes de -
hinechemiento, otros agentes ignifugantes, ete.

El agente de hinchamiento puede incorporarse tem—-—
bién mientrae se complets la polimerizacibn (o despuds de
completade), y las perlas espumsbles ael producidas pue--
den espumarse sometiéndolaes & elevadas temperaturae; pe. -
ejt tratendo con vapor las perlas mientras estén conteni-
das en un molde sin _perjuioic aprecligble pars la eficacia
de los fosfonetos contenidds en ellas, Otrz gran ventsje
es que los menelionados agentes ignifuganteﬁ de fosfonato
tienen una tendencia nuls o pequefia & dimminuir el peso -
moleculer del polimero obtenido en la reaccidén de polime-
rizacién., Tampoco tienen tendencig a la inhibicidén de la
velocidad de polimerizscidn.

El término "ignifugseién" o "euto-extincién", tal -

como aqui se usa, significe que las espumas son suto-extin
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guibles, es decir, que, cuando se inflame la espums en -——
llemg libre, se extingue por s{ sole en 20 segundos 0 me-
nos cuando se retira le llama., lasg escurriduras o goteos
del polfmero fundido o espuma que caen desde la espume en
ignicién son, pues, de acuerdo con este invento, no inflg
mebles o euto-extinguibles, y, por tanto, incapaces de =
sostener une llama cuando se enclende nuevemente en una -
llame libre dursnte 5 segundos y después de retirsr la -
llama.

Los fosfonatos conteniendo bromo orgénico més prefe
ridos para los fines del presente invento son los fosfong
tos de bis(bremoslquil) bromo eslcohilo que tienen la Ffér-
mule genersal

an

2nBr

C
(0 nHanBr)2

donde n es un nimero entero de 2 a 4., Como se ha dicho an
teriormente, resulta sorprendente e inesperado que los —-
fosfonatos empleados en el presente invento y particular-
mente los bis(bromoaslcohil)bromoalcohilfosfonatos, que «-
tienen la férmule genersl arribe indicads, preferiblemen-
te en combinacién con un perdxido orgénico, sean efecti--
vos como ignifugantes para las resinas alquenilarométicas
y espumas de las mismas, y que la combinacidén ignifugue -
las escurridoras o goteos de tales resinas 0 espumas in—-
flsmadas o fundides, y que dichos fosfonatos ejerzan una

disminucién insignificante o nula en el peso molecular —-
del polimero obtenido o en la inhibicidén de la velocided
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de polimerizacién cusndo se polimerizen compuéetos moném_e_
ros monoslquenilerométicos, p.ej: estireno, viniltolueno,
dicloroestireno, etc., en presencla de tales compuestos,-
o en mezclae con teles compuestos, el perdxido orgénico y
un agente de espumado orginico voldtil tal como por ejem—
plo en un sistema de suspensién acuose para obtener grénu
los o perlas de resina slquenilaromdtica, con propiedades
latentes de espumado, adecusdos para la preparescidn de ar
ticulos celulares ignifugedos.

Los bie(bremoaslcohil)bromoslcchilfosfonatos que han
de emplearse como agentes ignifugantes pueden prepararse
fécilmente por varios métodos conocidos, Los camprendidos
dentro de la férmula general que acaba de mencionarse rue
den obtenerse fécilmente haciendo reaccionar un éxido de
alquileno que contenga de 2 a 4 &teomos de carbono en la -
molécula, tal como dxido de etileno, éxido de 1, 2-propile
no u éxido de 1,2-butilenoc, con tribromuro de fésforo en
un disolvente tal como o-diclorobenceno, tolueno, xileno
o endlogo, ¥s elevendo posteriormente la temperatura de —
la mezcla de reaccién a 1502 C o més, pera originar el --
reajuste del fosfito a fosfonate. Los rendimientos de los
fosfonatos cuando se preparan por este procedimiento son
casgl cuantitativos y de una purezae tal que, después de ——
eliminer el dlsolvente, puede emplearse el fosfongto re——
sultente directamente para su incorporacién con el polime
ro orgénico para ignifugarle. lLos fomfonatos de este in--
vento pueden emplearse en proporciones gue corresponde a,
aproximademente, 0,5 a 8 por cierto en peso basado en el
peso del polimero que se quiere ignifugar sunque elgunas

veces puede mer necesario emplear menos o més, Como me ha
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dicho, es particularmente ventajoso emplear el fosfonato
en combinacién con un compuesto peroxigensdo orgénico, p.
ej: un perbxido orgénico, como sinergético pare el foefo-
nato que contiene bromo, con el fin de conseguir los resul
tados més satigfectorios del invento.

Los grupos preferidos de peréxidos orgénices que pue
den usarse en el invento en combinacién con el fosfonato
pare producir une accidn sinérgice pare ignifugecién de la
resine elquenilaromética son los perdxidos més estables -
que comprenden ios compuestos perdxido orgénicos relativae
mente no voldtiles que hierven a 1002 C, © més, a 760 mi-
1{metros de presidn ebsolute, teniendo une semi-vida de -
por lo menos 2 horas a 1002 C tal como se determina en —-
benceno, y conteniendo por lo menos 6 &tomos de carbono -
en la moldcula, con un &tomo de carbono terciario, por lo
menos, unido a un dtomo de oxigeno del grupo perdxido.

Los compuestos*peréxido preferidos a emplear caen dentro

de la férmula general

R/O-0-R'/,

donde R puede representar un radical alcochilo que contie-

ne de 2 g 9 &tomos de carbono, un radical hidrocarburo —-

arilo o arslcohilo de la serie bencénica, el radical acetol .

lo y el radical ftaloilo, benzoilo y ftaloilo, R' puede =

representar hidrdgeno, un radical alecchile que contenga -

de 2 g 9 Atomos de carbono, un radical aralcohile o arilo

de la serie bencénica y n puede ser un entero de 1 & 2,
Ejemplos de los compuestos peroxigenados orgénicos

de méxime eficacie son peracetatoc de butile (terc.)y per—

benzoato de butilo (terc.), perftalato de dibutilo (diterc.)f
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hidroperdxido de butilo (terc,), perbxido de butilo ==

(diterc.), hidroperéxido de cumeno, perdxido de dicumilo,
perbéxido de cumil-éter, perbxido de amilo (ditere.), perd
xido de butilo cumilo (terc.), perdxido de octilo cumile
(terc.), perdxido de cumil-isopropilo, perdxido de bis(al
fe-metilbencilo), perdxido de bis(slfg~etil-bencilo), pe-
réxido de bis(alfa-propilbencilo) y anélogos.

Con la denominacién de "resine slquenilsrométice" -
se alude & un polimero normelmente sélido de uno o més -~
compuestos monoalquenilarométicos polimerizables que com=
prenden, en forme quimicemente combinada, por lo mencs 70
por ciento en peso dey por lo menos, un compuesto alqueni

laromético que tiene la P8rmula general

R

|

donde Ar representa un radicsl sromidtico o un radicel de
halohidrocarburo sromético sustituido en el nidcleo, de -
la serie bencénica, y R es hidrdgeno o el radieal metilo.
Ejemplos de tales resinss alquenilaromiticas son los hamo
polimeros sblidos y copolimerocs de uno o més compuestos -
monoalquenilsrométicos, tal como estireno, viniltolueno,-
vinilxileno, isopropilestirenc, p~terc.-butilestirenoy —-—
ar-etil-vinilbenceno, ar-clorocestirenc, ar—dicloroestire-
no, ar-bromoestirenc, los copolimeros sbélidos de, por lo
mencs, TO por ciento en peso de uno o més de tales compues
tos monoalgquenilerométicos con no més de 30 por ciento en
peso de uno o méds de otros compuestos copolimerizebles —
monoetilénicemente inseturados, tel como serilonitrilo o

metacrilato de metilo, y copolimeros de enlace cruzedo de
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compuestos monovinilerométicos p.ej. un copolimerc de —-—
99,5 = 99,999 por ciento en peso de estirene y de 0,001 -
0,5 por ciento de divinilbenceno.

Los campuestos orgénicos fluidos voldtiles que hem
de emplearse camo agentes espumentes en las composiciones
de resina alquenilerométice pueden ser cuslquier compues-
to orgénieco voldtil que se disuelve aprecigblemente en el
polimerc sélido pero en el que es insoluble el polimerc o
solamente se hinche, Entre los compuestos orgénicos volé-
tiles adecuados estén los hidrocarburos elifdticos sature
dos que contienen de 4 & 7 &tomos de carbono en la molécu
la y perclorofluorchidrocarburos que tienen un peso mole—
cular de, por lo menos, 58 y un punto de ebullicién no meg
yor de 950 C & 760 milimetros de preeidn sbsoluta. Ejem——
plos de campuestos orgénicos voldtiles convenientes son ~
penteno normal, isopentano, neopentano, btutano normal, ——
iscbuteno, hexano, heptsne, éter de petrdlec, y verios —
perclorofluorchidrocarburos. Pueden usarse mezclss de --
cualquiers de dos o mée de tales compuestos orgénicos vo-
1&tiles. Los compuestos orgénicos voldtiles se emplean —-—
ventejosamente en proporciones que corresponden aproxime-
damente & 0,05 - 0,4 gramo moléculas del compuesto (o com
puestos) orgénico voldtil por 100 gremos del monémero que
se gquiere polimerizar.

Las composiciones polimerss que tienen propiedades
espumentes latentes se preparan preferiblemente polimeri-
zando los materigles de partide monémeros en mezcla cm -
el fosfonate o mezclg de fosfdna.to.-;r y el agente espumante
orgénico voldtil en mese, es decir, em susencis, o précti

cemente en ausencie, de diluyentes inertes o disolventes
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pare el polimero, pero la polimerizacién puede realizarse
también ventajosamente mientras el monémero y los ingre——
dientes afiadidos, p.ej. el mgente espumente voldtil y el
agente ignifugsnte de fosfonato, estém suspendidos en un
medio acuoso inerte, tal como sgua o0 salmuers, La polime-—
rizacibn en suspensién de los monémeros en mezcla con el
sgente de empumado y el agente de ignifugacién permite con
trolar fécilmente la reaccidén pere obtener el producto en
forms de gre'nuloa separados ¢ perlass de un tamafic deseedo,
La polimerizmelén se realiza ventajosamente en presencias
de un cetalizador de polimerizaciém peroxigenado, tal co-
mo perdxido de benzoilo, perdxido de ascetilo, perdxido de
butilo (ditero.), perdxido de dicumilo, peréxido de buti-
lo (terc.), diperftalato de butilo (diterc.), peracetato
de butilo (terc.), perbenzoato de butilo (terc.), o endlp
£0 O ung mezcla ds uno o mées de tales compuestos peréxido,
Yy en cantidades desde 0,1 a 5 por ciento en peso, basadas
en el peso de los monémeros inicislmente usados.

Como se ha mencionsdo arriba, el agente ignifugante
de fosfonato del invento puede emplearse ventajosemente -
en combinacién con los bramuros orgénicos usuales tal co-
mo 1,1,2,2-tetrabromoetanc, 1,2-dibromotetracloroetanc,
1,2y 3s4=tetrabromobutano, monocloropentabromociclohexano,
dibromuaro de estireno, di(bromometil)benceno, y andlogos,
para proporcionar espumes euto-extinguibles ignifugantes
de resinasg a.lquenilarométicas que tienen propiedades re~—
tardedores de la llema mejorasdas, particularmente en lo -
que se refiere a la 1gzifiguacién de las escurriduras o -
goteos resultentes de teles espumes polimeras cuando se -
inflemen.
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Los agentes ignifugentes de fosfonato, solos o en -
cambinacidén con otros bromuros orgénicos, pueden emplear-
se, segin se ha dicho, Juntos con un compuesto peréxido,
Se prefieren compuestos tales como peréxide de dicumilo,-
peréxido de butilo (di-terc.) hidroperdxido de butilo --
(terc.,), diperftalato de butilo (ditero,), perbenzoato de
butilo (terc.), hidroperdéxido de cumeno y endlogos, te——
niendo ventajosamente dicho compuesto peroxigenado una se
mi-vida de por lo menos 2 horas, segﬁn gse determina en =--
benceno a 1002 C, y en cantidades tales que el producto -
espumado contenga de, aproximedamente, 0,01 a 2, preferi-
blemente de 0,1 a 0,5 por ciento en peso del compuesto pe
roxigenado., las proporciones especificas del fosfonato y
el compuesto peroxigenado a emplear en un caso dado varis
rén en parte segin sea el fosfonato y el compuesto peroxi
genado que se empleen, dentro de los 1imites sefialados.
La combinecidén del fosfonato y el compuesto peroxigenado
en el producto de egpuma tiene uns accién sinérgica en el
mejoramiento de la accidn ignifusante del fosfonato para

hacer auto-extinguible lz esmpume inflamada.

Elemplo 1

En cada uno de una serie de experimentos, se colo-
cd una cargs de 100 partes en peso de estireno monomero,-
junto con 0,04 partes de divinilbenceno, 7,67 partes de -
penteno normal, 0,43 partes de perdxido de benzoilo como
catalizedor de polimerizacién y perédxido de dicumilo como
campuesto peroxigenado y bis(2-bromoetil) 2-bromoetilfosfo
nato come sgente ignifugente, en las cantidades que se in

dican en la siguiente tabla, en una botella de vidrio re-
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sistente & la presidn, en mezcla cﬁon 125§partes en peso -
de agua conteniendo 0,125 partes de dicromato potédsico, -
0,115 partes de poliviniltolueno sulfonado, sal sménica
como agente de dispersién y 0,385 partes de sulfato améni
co. Se ajustd el pH de la solucidn acuosa a 6,0. La mez—-
cla se agitd y se calentd en la botella cerrada durante -
11l horas a 908 C,, luego durante 5 horas a 103 2 C, para
polimerizer el mondmero, Posteriormente, se enfrié la mez
cle, se abrid la botella y se separd el polimero por fil-
tracidn, lavando y secando & temperatura smbiente. E1l pro
ducto ‘Ase obtuvo en forma de perlas finas de un didmetro -
de 1 milfmetro aproximedemente, El producto granuler se -
preespumd calentando en vapor a 1002 C, durante tres minu
togy, luego ge colocé en un molde poroso cerrado y se ce——
lentd con vepor para formsr un erticulo celular que tenia
las dimensiones de 254 x 254 mm por 16 mm de gruesoc. Se -
cortaron piezas de enssyo que tenfan las dimensiones de 6
x 25 mm., de seccidn transversal por 127 mm. de largo, del
ert{culo celular moldeado., Estas piezas de enssyo se use~
ron para determinar las caracteristicas de auto-extincién
rera el producto espumado, E1l procedimiento para determi-
nar la caracteristica de auto-extincién para la espuma ——
consistia en mantener la pleza de ensayo de le espuma en
une posiciém horizontal scbre su borde (6 mm.) y mover um
micromechero que tenis uns llama de 25,4 mm, por debajo -
del extremo libre hasta que se inflasmgbe la espums, ¥y qui
tar luegeo la llamae. Se observaba el tiempo en segundos ne
cesaria para que la espume inflamads se extingulers por -
g sola. En otras pruebas, se quemsben completamente pie-

zag de lg espums menteniéndolas en contacto continue con
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la llema y observendo el tiempo de combustidén en segundos
para el que el polfmero en combustién escurriendo (gotean
do) de la pieza de ensayo continusba srdiendo. En otras -
pruebss, los escurrimientos acumulados del polimero se in
flamaben nuevamente dirigiendo la llama sobre ellos, reti
rando luego la llamas ¥y obzervando el tiempo en segundos -~
trenascurrido haasta que los escurrimientos re-~inflamados -
eran suto-extinguibles. La Tablg I identifica los experi-
mentos y da las proporciones en partes en peso de log in-
gredientes usadog para su prepsracién. La tabla da teme—-—
bién las caracteristicas de combustién o suto-extineién -
determinades parae el producto espumado.
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En cada uno de dos experimentos, se preperaron per—
lgs de resins aslquenilaromitice espumsble polimerizendo —
une mezcla de 99, 924 por clente en peso de estirenc, -—
0,04 por clento de divinilbenceno y 0,036 por ciento de --
etilvinilbenceno en mezcla con 7,67 por clento en peso de
pentano normal basado en la suma de los pesos de los mond
meros, ¥ 4 ¥ 5 por ciento, respectivemente, de bis(X~bro-
mobutil) X-bromobutil fosfonato como agente ignifugante -
en un medio acuoso snédlogo al empleado en el Ejemplo 1, a
excepcién de que el medio acuoso contenig 6 por ciemnto en
peso de alcchol metilico. E1 producto se obtuve en forme
de pequefiog grénulos o perlas de tamsfic sustencialmente -
uniforme, Se espumaron porciones del producto y se ensays
ron en cusnto a sus caracteristicas de suto-extineién em-
pleando un procedimiento andlogo a1l que se empled en el -~
Ejemplo 1. Se encontrd que el producto espumadc tenia las
propledades que se den en la Tgbls II.
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En cads uno de una serie de experimentos, se prepa-
raron perlas de resina alquenilaromética espumable polime
rizando una mezcla de monfmeros constituide por 99,924 -
por clento en peso de estireno, 0,04 por ciento en peso -
de divinilbenceno, y 0,036 por ciento en peso de etilvi--—
nilbenceno en una suspensién acuoss, en mezcla con 7,67 -
por ciento en pesc de pentano normel, basado en la sumg de
los pemog de los monémeros, como agente espumante, 0,43 -
por ciento de perdxido de benzoilo como catalizador de po
limerizacidn y bis(2-bromoetil)2-bromoetilfosfonato y un
compuesto orgédnico peroxigenado, del tipo y en las canti-
dades que se indicen en le table siguiente, como sinérgi-
co pars activar las caracteristicas ignifugentes del fos-
fonato empleando un procedimiento andlogo a1 empleado en
el BEjemplo 1, El divinilbenceno empleado en el experimen~
to era una fraccidn de destilacién constituida de, aproxi
madamente, 60 por clento en peso de una mezcla de meta= y
pare~-divinilbencenos y, aproximedamente, 40 por ciento de
ung mezcla de meta~ y pars~etilvinilbencenos, en cuya --
fraceibn la proporcidén de isbmeros meta ere aproximademen
te 65 por ciento y los isdmeros paere eran aproximsdamente
35 por ciento, respectivamente, hebiendo presente en la -
mezcle una cantidad insignificante o nulae de isémeros -—-
orto. El producto de la polimerizacién se extrajo en for-
me de perlas pequefias uniformes, Se espumaron porciones -
del producto para formar un cuerpo celuler y el producto
espumada se ensayd en cusnto a sus caracteristices de —
guto-extincién empleando un procedimiento andlogo sl em-—-—

pleado en el Ejemplo 1. La Table III identifica los expe-
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rimentos y nombres del compuesto peroxigenado orgénico y

el bis(2-bromoetil) 2-bromoetilfosfonato en el producto eg

pumedo ¥ las caracter{sticas de auto-extincién determina-

dag para el producto,
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Los puntos de invencidén propie y nueve que se preo—-—
senten para que sean objeto de esta solicitud de Patente
de Invencién en Espafia por VEINTE afios, son los siguientes:

1o~ Mejoras introducidas en la febricacidén de compo
siciones polimeras o espumas producidas a partir de estas,
que contienen como camponente termopléstico unc o més po-
1imeros alquenil arométicos y camo agente a prueba de lle
me uno o més fosfonatos orgénicos gque contienen bremo que
tienen tres substituyentes alifdticos, uno de cuyos subs-
tituyentes alifdticos estd unido directemente al dtcmo de
fdsforo y los dos radicales alifdticos restantes estdn —-
unidos sl fésforo por medio de puentes de oxigeno.

2.~ Mejores de mcuerdo con el punto 1, cargcterize-
das porque lag composiclones contienen un fosfonateo orgé~
nico que contiene bromo, en el que los radicales alifédti-
cos son radicales alcchilo inferior o cicloslifdticos,

3.~ Mejoras de acuerdo con los puntos 1 y/o 2, carac
terizades porque las composiciones contienen un foafongto
orgénico que contiene bromo, en el cusl los radiceles eli
féticos o alcohilicos tienen de 2 a 4 &tomos de carbono.

44~ Nejoras segin cuslquiera de log puntos 1 a 3y -
caracterizedas porque las composiciones contienen un fos-
fonato orgénico que contiene bromo, en el cual cade uno -
de los radiceles alifdticos o alcchile contienen por lo -
menos un atomo de bromo.

5.- Mejoras de acuerdo con cuslquiera de los puntos
1 a 4, segin las cumles el fosfonato tiene la férmula ge~

nersal
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donde R es un radical slifdtico inferior y X representa -
uno o még &tomos de haldgeno de losm cusles por lo menos -~
uno eg bromo.

6.~ Mejoras de acuerdo con cualquiera de los puntos
1 a5, gsegin las cuales el polimerc alquenil sramético es
un polimero temo.pla'.s‘bico que deriva de por lo menos 70%
en peeso de unc o més compuestos slquenil eramético que —-
tienen lga férmulse genersl

R

A1-C=CH2
donde Ar repregents un radicel aromdtico del grupo que -—-—
congiste en hidrocarburo y radicsles hidrocerburo halo-
~subgtitufdos en el nicleo de la serie del benceno y R es
un mismbro del grupo que comsiste en hidrégenoc y el radi-
cael metilo.

Te= Mejoras de acuerdo con cumlquiers de los puntos
1 & 6, caracterizsdas porque las composiciones congisten
en uns composic én espumeble debide el contenido de agen—
te de moplado o de expsndide.

Be—~ Mejoras de acuerdo con cuslguiers de los puntos
1 & 7y caracterizadas porque lag compogiciones contienen
ademés, como sgente de formacidén de espumz, un compuesto
orgénico flufdo voldtil en el cual el polimero es subs—-
tencigimente insoluble, y cuyo compuesto orgénico esté -
miformemente dispersado en le composicién polimer=a.

9¢~ Mejoras de acuerdo con cuaslquieras de los puntos
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1 a 8, caracterizadas porque las composiciones contienen

de 0,5 a 8% en pesmo de fosfonato que contiene bromo.

10e~ Mejoras de acuerdo con cuslquiera de los puntos
1 a9, segin las cusles el fosfonato que contiene bromo -
tiene la férmulse general

CnHZnBr
O=P,
\( C’anan:Br)2

donde n es un nimero enterc de 2 a 4.

11.~ Mejorag de gcuerdo con cuaslquiers de los pun--
tog 1 & 10, caracterizadas porque las composliciones con--
tienen ademfés un perdxidec orgénico como sinergistico para
el sgente & prueba de llama,

12.,- Mejoras de scuerdo con el punto 11, segin las

cuales el perdxido orgéniceo tiene la férmula genersl

R/C-0-R'7y

donde R representa un miembro del grupo que consiste en -
redicales alcohile que contienen desde 2 & 9 &tomos de —
carbono, radicales hidrocarbure arile y arslcchilo de la

serie del bencena, radicales ascetilo, benzoile y ftalollo,
R*' representa un miembro del grupo que consiste en hidré-
geno, radicales sloohilo que contienenm de 2 & 9 &tomos de
carbono, y radicsles hidrocerburo erilec y aralcchilo de -
ls serie del benceno y n es un entero de 1 & 2, teniendo

dicho perdxido orgénico un punto de ebullicién de por lo

menos 1002 € a 760 mm, de ‘presién gbsoluta, una medis vi-
da de por lo menos dos horag como se determina en benceno
a 1002 €, conteniendec por lo menos 6 &tomos de carbono en

1z moléeula y teniendo por lo menos un &tamc de carbono -
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10

- 15

20

25

30

277136

terciario unide = un &tomo de oxigeno del grupo peréxido.

13,- Mejoras de acuerdo con los puntos 11 & 12, me-
gn les cuales el perdxido orgfnico esté presemnte en une
proporcién de 0,01 @& 2% en peso.

14,- Mejoras de acuerdec con los puntos 1t a 13, se-
gin les cusles el sgente e prueba de llema constituido —
por el fosfometo que contiene bramo estéd presente em una
proporcién més pequefia de lo que se necesitaris para con-
seguir el misgmo grado de resistencia & la llems o de pro—
piedades sutoextintoras en ausencias del perdxido orgénico.

15.~ Mejoras de scuerdo con cualquiers de losz pun—--
tos 1 a 14, segin las cuales el fosfonato que contiene —-
bromo ez fosfonato de bis(2-bromoetil)2~bramcetilo.

16.~ Mejoras de acuerdc con los puntos 1 a 15, se-—
gfin las cuzsles el fosfonato que comtiene bramo es fosfong
to de bis(x~bromobutil)x~bromobutilo.

17e= Mejoras de acuerdo con cuslquiers de los pun—-—
tog 1 & 16, seglin las cusles el peréxido orgénico es perd
xido de dicumilo.

18e~ Mejoras de acuerdo con~cualquiera de los pun—-—
toe 1 & 17, seghn las cuales el polimero termopléstico es
un copolimerc de por lo menos 99,9% en peso de un hidro-——
carburo monovinil srondtico de la serie del benceno, con
no mée del 0,1% en peso de divinilbenceno,

19,~ Mejoras introducidas en la fabricgeién de com-
posiciones polimeras temopléstica-s espumables, capaces =
de ser expandidas para producir un cuerpo celular autoex—
tintor que comprenden un copolimero termoplédstico inflemg
ble de por lo menos 93,9% en peso de un hidrecarburo mono

vinil eromdtico de la serie del benceno y no mds del 0,14

- 23 -
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de divinil benceno, teniendo uniformemente dispersadoc un
hidrocerbure elifdtico saturado que contiene de 4 a 7 dto
mos de carbono camo esgente de formacidn de espume y como
agentes a prueba de llama, basado en el peso del polimero,
de 0,5 a 8% de fosfonato de bia(2-bramoetil)o-bromoetilo
y desde 0,01 haste 2% de perdxido de dicumilo.

20,~ Mejoras introducidas en la febricacién de com-

posiciones polimeras.

Tal y como me ha descrito en las Memorias que entece-

de y para los fines que se han especificado.

Esta Memoria consta de veinticuatro hojas escritas

e mdauina por una sola cara.

Mearig) 15 JUN 1962

b
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