CASE 1708 85 CIP

et R IR
.,

PATENTE
DE
INV‘ENQOION

por “EL PROCEDIMIENTO PARA LA’ ELEVACION DE GRADIENTE DE UN
DERIVADO BIS-TRIZINILAMINO DE ESTILEENO, & favor de la fir-
ma suize J.R. GEIGY 8.-G., domiciliada en BASILEA (Suiza).

MEMORIA DESCRIPTIVA

Este invenfo se refiere & la elevacién de gra-
diente de un derivado bis—trﬁazinilamino de estilbeno

gue puede estar circunscritogpor la férmule I general

siguiente:
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donde Y es un cation, particularmente un cation de
A nmetales alcalinos y de metales mlcalinotérreos
© un cetion aménico derivado de amonio, aminas
primarias, secundarias o terciarias.
Més especificamente,éla presente invencién .
pertenece a une forma ﬁnioé cristaline de un compuesto de
la fdpmula anterior y =z un pfooedimiento pafa.la slevacidén

de gradiente de tal compuesfo mediante un tratemiento de

‘presidn y calor g fin de obtener una nueva forma crista=-

. 1lina del mismo.

Compuestos de la fdr@uié anterior son, desde
un punto de vista comercial,.veliosos como agentes
abrillantadores ¢ blanqueadores Opticbs o fluorescentes. Como
talgs, son particularmente aﬁropiados y desesbles para su
1ncorporaciéh en jabones y déterg&ntes.‘Pero 8l mismo efec-
t¢o blangqueador o abrillantedor-puede lograrse en materialea
textiles, plésticos y otros mater;ales orgénicos. Ademés,
tales agentes abrzllantadores hallan también aplicacién
en tratamlentos de especialidades textiles, tales como
champuea.para felpudos y tap%ceriaa, ablandadoreas, apzdo

y enticloro para levanderia comercial, resinas de levado
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y consumo, almidones pera aerdsoles, etc.

Un_derivado bie-trlazinilamino de estilbenb
de la férmuls anterior en la que Y es, por ejempio,
sbdioy puede obtenerse de acuerdo con verios procedimientos
bien conocidos en el arte anterior. Por eaemplo, puede prepa=~
rarsa mediante hacer reaocionar en primer lugar 4os moles de
cloruro ciendrico con un mol de cide 4,4'-diamino~estilbeno~
-2,2‘-d§aulf6nico a uns temperatura de 02 & 102C, y en

segundo luger, hacer reaccionar el producto de condensacidén

_obtenido con 4 moles de aniliﬁa & una temperatura de

10 a 40%2C, pars cambiar dos éﬁomos de eloro por &grupes
anilino y elevar luego la temperatura desde 702 = 982C con
el fin de cambiar los dos ultiﬁos étomos de cloro por o~
grupos anilino y neutralizar sl'prbducto de reaccidén obte-
nido.con hidréxido sédico. |

| El producto producide pegﬁﬁ tal procedimien-

to estandard presenta ciertes deficiencias y defectos;

o bien eé un producto_amarillé amorfo, 0 bien resulta en

ung forma cristaiina relativa@énte ineastable de color blanco
o amarillento, que es higroscépico y con tendencie &

volverse amarillo y amorfo. Este producto comunica un

metiz que vira desde el amarillo al amarillo verdoso, esté-
ticamente indesesble, & los Jabones ya loa detergentes, etc.,

a los que dicho produeto 68 incorporadp, cuando 4stos ge
xponen e humedades relativamente elevadas (por ejemplo,
superiores al 75%) a, o por enpima de 30¢C, durante

largos periodos de tiempo; Taléa-dacolo?acionee iﬁdeseables son
producidas también; ° ayudadag, por la presencia de ciertos

disolventes, egentes eleotrolitlcos R otrae normalmente

presentes en, © adicionados, a los aabones ¥y detergeutes



150 -

25 -

5

10«

20.

36. cL. -A

"
.
it

289318

y otros materiales. Asi, este producto no satisface ciertas con=
@iciones requeridas para el envejecimiento.
Por consiguiente, un objeto de este invento es

superer estes desventajas inhergntes al procedimiento

estendsrd, para obitensr un deriwvado bia—triazinilamino de

estilbeno de la férmula anterior. Otros objeto de este

invenjo es yroporcioner un p:ocedimiento parge elevar sl
gradients ¢ mejorar'tal compuesto en las condiciones

de estabilidad y calidad de manera que se haga sdecuado
eminentQmente-para su incorpbracién‘en los jabones,‘deter-
gentes y otros materiales ofgénieos. Otro ulterior objeto
de este invento es el de producir una nueva y dnica

forma cristélina de tal compuesto Que tenga estas desea-

das propiedadoe.

Ahnra ge ha hallado inesperada ¥ sorprenden-
temente que una nuevea forma cristalina de un derivado
b;a-triazinilaminq de estilbeno dg le férmulae anterior
que satisface las condiciones de celidad y estabilidad
pera incorporerlo en jaboneé, detergentes, etc., puede
dbténerae someiiend& el pro&ucto de condensacién final
neutralizando de cloruro cianﬁrico, écido diaminoestilbene
-disulfdnico‘y anilina obtenido de acuerdo con el proce-’

_dimiento eatandard antes mencionado (designado en lo gue

sigue como "producto de condensacidén®) a temperaturas

relativamente elevadas, esto esy a temperaturas que

~ fluctdan entre unos 1002 a 20090 ¥ rresiones correspon~-
'd1entea, esto es, presiones que fluctden entre unas

5 a 225 libras psi en presencla de materiales bdsicos.

Los materlales alcallnos qus pueden emplearse

en la préctica de este procedimiento, el cual es por
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tento un procedimiento base-catalizaedo, son los hidréxidos,

los cerbonatos, los bicarbonétos, los fosiatos, los

boratos ¥y los acetatos de los metales alcalinos y

algaiinotérreos; Por ejemplo, los hidréxidos, los
carbonatos, los bicarbonatésé los fosfatos, los boratos
y los acetetos de sodio, de ﬁofasio y de calcio son
especies operables de tales materiales'aloalinos, vero
ge prefieren el hidrdxido addico, el carbonato sédico
¥y el acetato sdédico. También se tiene la intencién de qué
8l alcance de este invento abargue el uso de amonio asi
como también bases orgéniaae,;talea como las aminas priﬁa-
rias, secundarias y terciariaé; aromiticae, alicioliéas
& heterociclicas, como pbr'ejémplo, le etilendiamins, la
di-nppiopilamina, la tri=-n-propilaminz, la aniline, la -
morfoline y la piridinz, asf ‘como productos de substi-
tucidn de estas aminas oomo 1§s écidos amino, la lutidins
y similarea. | ‘

Los materiales alcalinos entes indlcados se

utilizan en una papille acuosa diluida, giendo la pro=-

' porcién de egua & producto de condensecién preferible-

mente de 3 & 10 partes de agua por 1 parte de producto
de condenaa@idn.

) Se ha encontrado también que otras ciertes
eubstancias que poseen una funcidn solubilizante frente

al producto de condensacién asi comno también una funcidén

~ catelitica para el presente procedimiento, pueden ser

emplsedas como aditivos & la papilla alcelina mcuoss.
Dichas substancias son los polislccholes y los éteres

. hidréxidos. Ejemplos de los miamos son: el glicerol,

ol etilenglicol, los éteres ménoalkilieos de etilen~

L
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glicol (céllosolves alkilicos) y los éteres monoalki-
licos de dietilenglicol (carbiioles alk{licos), etc.,

2 .
Raresaranse ol

prefiriéndose los celldsolvesfy carbitoles y en espscial

61 cellosolve metflico ¥y carbitol metilico. Tembién

son dtiles como aditivos las aminas, tales como las ami-

nas primarias, secundariss y ferciarias, arométicas, aliciclicas
y heterociclicas, por ejemplo, 18 etilendiemine, la dietilami-
na, la tri-n-propilsmins, la anilins, la morfolins, le piri-
dina, asl como tembién los'prdductos de substitucién de estas
eminas como 1os écidos emino, ls lutidins, etc. Estas substancias

se adicionan en cantidades de 1 a 5% basades sobre el contenido

. Ge agua de la papilla aloalina.

Cuando tales aditivos estdn presentes, el
prqcedimientd puede realizerse g temperaturas que son
inferiores a las empleadas cuando no ge usan tales aditi-
vos y & una temperatura tan baje como, pero no inferior,
& unos-1002C. De preferencia s¢ usan tales aditivos
cuando se eligen de las substancias aloalinas antes men-
cionadas las mées débiles, segn; se explicard mésvadelan-
te. ‘ ) _.

_ Les presiones, gue dependen del tipo y la
cantidad de substancia alcalins y aditive, pueden, &
temperaturas dadas,jvariar, segdn podréd ser apreciado
f4oilmente por 1los entendidos en el arte. Por ejemplo,

cuando se emples amonio la presién serd, por ejemplo,

_de unas 118 libras psil a una temperatura de unos 1582¢

a 160eC.
La exposicién del produoto'de condensacién &

lag presiones y temperaturas elovadas antes indicades

 puede realizerse en un.autoclave o 8ispositivo similar
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desde aproximadamente;1 minute & unas 15 horas. Aunque
no hay nada crftico con respecto al perfodo de tiempo
empleado para el tretamiento de presién y tegperatura

eléveda del producto de condensaoién, existe una cierta

‘correlacidn entre el tiempo y la tempsreturs en el

hecho de que @ une temperaturs més eleveda se requiere
mends tiempo y viceversa. Sin embargo, se ha encontrado
qué éi el producto de eoﬁdensacidn s¢ somete a una tempe-
ratura mds elevada por un psribdo de tiempo més corto,

se incrementa el rendimiento. ’

Tembién se obtienen rendimientos més elevados
utilizando de las substancias alcalinas antes mencionadas
aquellas gque son relativamente débiles, esto es, las que
poseen un pH inferior. Se han bhaliado cémo espscialmente
efectivos, particularmente, los bicarbonatos o los ace-
tatos de metales glcalinoé, y su utilizacidn es, por
consiguiente, un elementp del modo preferido propuesto
pera lp préctice del presente procedimiehto. ¥o obsfante,
cuandofse emplean éetos materiales alcalinos mis ddblles
sergquiere un tiempo de reaccién mis largo.

El procedinmiento antes déscriﬁo, en el-qua
Y es sd@io, ee.realiza de preferencia a temperafuras que
fluctian entre unos 115¢ y.18590, ¥ adén mds preferente—
mente entrs unos 145¢ y 1658 y presiones correspondien-
temente mis elevadas pera conversién éptima a la forma
crigtaling deseadas. Si se emplean tamperaturas por
debajo de los 1459C, y particularmente inferiorses & ‘
115¢C, es aconsejable, pars asegurar un alto grado de forma-
cion de la mueva fase cristaline, user como material

de partide un producto de condensacién de la mayor
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pureza, es%0 es, uno del cusl las sales inorgénicas, que
pusden impedir la formacién de la forma cristalina desee~
da, son eliminaies tento como sea posible. Como s obvie
a un entendido en el arte, la celided del producto deseado

también serd favorablemente afectads si el meterial de

partide prepurificado se emplea incluso a tempsraturas

superiores a los 1459C. Cuando se emplean temperatu~

ras superiores a los 1452C, se obiisns us pruductd qus

coisia de wrisvale: maysrony IuF o.-;ﬁazJ-c- U.a

YA
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0itentio & SEIpel NI ws tofenicles sez sjuliie nfe-
riores ¢ 1458C, ee muy tixotrdples, debide & los criste-
les ide peqﬁéﬁos.

' Aunaue le formecidn de le forme cristeline
estable deseaaa no se ha conceoiao totalmente, existe
evidencis, o@tenida a través del examen microscédpico,
infrarrojo y rayos X,.que indica se ha Producido en la
astructura cristalinz un cambio sorprendente en virtud
del tiatagienxo antes descrito. Por el contrario, el
materisl producido de acuerdo con el procedimiento
sstandard sin el tratamientoladicional de presidn. y
céior descrito y reivindicedo en la presente, puede
caracterizarae como la “"forna alfa" que es un producto
emarillo amorfo o aparaca en 1a forme de sgujas finas y cortas
de color blanco ¢ amarillento en agregedos o racimos, consie-
tiendo el deseado nueve material oristélipo, la *forma betat,
en agujas 0 puntas de lanza; 6aracterieticamenze planas y an-

chas de hasta 0,5 mm de largo. y hasta 30-50 micras de anchoy,

" en domie Y = Na.
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» La estabilidad baad vacio secante a 135%C

es otro criterio indicador de la existencia de la
forma beta. Mientras la forma alfa-cristalina del
compuesto bis-triazinilamino de estilbeno, en el que
Y o5 s0dio, se convierte en un polve higroscépico y
amorfeo, amasrillo, como conaecuencié de tal procedimiento
secante, su forma beta no sufre ningdn cambio en el color,
en le higroscopiﬁidad ni en la estructura cristalinas.

, E1 examan.espectroséépico de tal 6ompuesto
(Y a8 Na) demueétra ademds que existe una difersncia pro-
nunciade entre el espectro de la forma beta y el de 1a.
forma alfa. Por‘ejemﬁlo, expresado en diferencias de
micras, pusden verse entre 8,0 y 8,5: No obstante, -las
mayores diferencias pueden hallarée en el 4rea entre
10 y 15. las tres bagndas fuertes de la-forma alfa son
considerablomente mss débiles en 12,42, 13,35 y 14555
y estdn ligeramente cembiadas en el espectro de la for-
ma beta. »

. Més especificamente; la fase cristalina beta

del presente c0mpuesto_bis-triazinilamind de estilbeno,
en ol que Y es Na, cuandé seé suspende en la forme de
un "Nuﬁol" pulverizado,'con%el espactro registradp en
un espectrofotémetro Perkin-®lmer, modelo 21 equipedo
con un prisma de cloruro sédico, exhibe, cuando se
compara con la forma elfs, una absorcidn particularmente

caracteristice en la regidén infrarroja del especiro a

las siguientes longitudes de onda expresadas en micras:

2,76, 3,02, 6,46, 7,70, 8,08, 8,17, 8,35, 9,17, 9,28,

- 10,46, 11,75, 12,67, 14,25 § 14,40.

Ademés, estudios a'ios rajos X indican que
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1a forma beta del compuesto como sal sdédica es una
estructura o retfeulo de cristal estrechamente conden-
sado mieniras que le forma elfa es mucho menos definida.

E] disefio de difreccién a los rayos X de
la fage cristalina beta del compuesto bis-triaginilamino
de estilbeno de la férmula anterior como sal-sddica'fue
obtenida por 1é“técnica de polvo bien conocida usando
un "Nonius® Guiner-de Wolff Quadruple Focussing Camora
(Acta cristalogréfica 1, 1948, péginas 207-211). 1
muestra, preparads con Bedacryl 122X (ICI), se agité
durante las tres horas de exposicién a la redicacién
alfa CuX, 40 kv, 20 mA, en vacfo. El imbrumento efec-
tivamente.registra.la intensidad del rayo difractado
como ennegrecimiento sobre la pelfcula fotogréfica con:
regpecto el dnzulo de difraceién. El 4nzulo de difrac-
cidﬁ fue medido sobre esta fotografis y se trazé sobre el
eje norizontal con reapecto a la intensidad estimada
visualmente sobre el &je vertical. Entonces los 4dngulos
de difreccidén se convirtleron en espacigdos interplans-—
rios en unidades AngetrOm'para las lineas mds fuertes.

La fase beta se caracteriza por un diagrems
muy rico en lineas, con cuatro liness intensas con
espaciados interplanarios de 13,1A., 4,%9 Aey 4,45 A
Yy 381 44, ¥ ocho lineas de intensided medie con espa=
ciados 1nterp1anarios de 8466 A, 7.59 Aey 5,69 Aoy
4504 Aey 3437 Aey 3,26 Aey 3,01 A. ¥ 2,05 A+ Mientres
que las lineas con espaciados interplansrios de 5,69 A.,
4,79 Aey 4945 Aoy 4,04 Aoy 3:81 Acy 3,37 Aey 3426 A0 ¥ -
3,01 A., son comunes a la nueva.fase beté y a la fase alfa |

_aungue con intensidades diferentes, las lineas con espacis-

dos interplanos de 13,1 A., 8’66 Ao’ 7’59 Ao vy 2,05 Ay
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son caracteristicas para la nueva fase beta.

La invencidn puede ser ilustrada en mayor
detalle por los ejemplos siguientes; ein embargo, no queds
limiteds por ellos. En dichos ejemplos, las partes se dan
como partes en peso y las temperafuraa estén indicadas cﬁ

grados centigrados.

EJEMPLO 1.

A uﬁ recipiente de presidén de ecero inoxide~
ble de 1000 galones se cargé un totel de 5700 partes de
agua y 116 partes de hidréxido sdédico al 50%. Se adi-
cionaron, con agitgcidn, 1646 partes del producto de

' condensadl 6n al 100% (producto de condensacién neutrsli-

zado de cloruro ciamirico, Acido diaminocestilbendisulfénico
¥ aniline). Durante la adicidén se mantuve la temperathra
entre.?S y 802. A la papilla éé adicionaron 350 partes

de bicarbonato sédico y 210 partes de metilcarbitol (mono-
metiléter de dietdilenglicol). Se cerré el paso y 1la
papilla se calenté & 1552 yla temperatura se mantuvo .
durante dos horas, sintetizdndose a una presidn de unas
79-75 libtras psi. Luego, el prédueto dessado se filtrd

8 través deuna caeja~filtro y fue lavado con ague caliente
hasta que las aguss madre se decoloraron ¥ luego se secd
en aire secante a 80¢-85¢ durante 8 a 10 horas. Renﬂi—
niento: 95 al 98% basedo sobre el producto de eondensap
cién, 100%. ‘

EJEMPLO 2.

En forma similar, se calenté en un autoclave

gurante 10 minutos a temperaturas de 180-185¢ y & uma

AN N vamamagia 1
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presibén de unas 150~-160 litras psi, 1 parte del producto
de condensacién con 10 partea de agua méds 6 partes de bi-
carbonato s6dico. Rendimienta: 95%.

EJEMPLO 3.

De menera similar, se calentaron en un autoclave duren-
te 2 horas y 8 una temperatura de 1608 y & una pré¢sidn de unas
100 liﬁraa psi, 6 partes del producto de condensacibn con 33
ﬁartes'de agus ¥ 1 parte de’éi-n-propilamina. Renﬁimiento:

95%. '

BIEMPLO 4.

De manera similar, se calentaron en un sutoclave
durante 5 horag, & una temperatura de 510—1159 y & uns
‘;reaidn de 15-17 libras psi, 1 parte del producto de con-
densacién en 10 partes de agua y 1,6 pértes de hidréxido
sédico al '100%. Réndimiento: '90-95%.

Ba sigulente tabla, correspondiente a ulterio-

res experimentos operativos, ilustrard un nﬁmero de posi=-

bles modificaciones.

‘"PABLA I

fggggg ’ Temgera?ura L Base
1,5 horas B 156=-1628 - 1N FeOH
1 horgé | " 1551600 | "
1,5 hores o 158~1608 ~ 0,2N NaOH
12 noras o . o 1N a0
" 4,5 ﬁaras ' ,140—145 1N NaOH
' end 160f S
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9 horas 105-115 : 1N KaOH

end 134¢
1,5 horas 158=1602 10% Nazco3l
1,5 horas 180-185¢ 10% Na,CO,
5, 18 min. : 180¢ - 10% Naaoo3
10 horas 165¢ 10% Na2003
1 min. 1802 . ° 10% Na 003
5 min. 1808 . 85% NaHCO,
10. 5 mifi. 1802 . ' 10% NaHOO,
E 5 horas 1602 8,5% NeiC0,
: 3 horas - 1602 8,5% NaHCO,
5 min. 1809 - ca3coozva N
2 horas 1609 - 7 5,% NaHCo
15 - 4 1 Pirld%ﬂa
' 2 horas 1600 7,5% NahCO
» ; + 2% metilderbinol
2 horas 1602 - : 6% NaHCO
| 5 v + 2% etifenodiemina
2 horag | 1608 . 6% Borax
‘ o + 2% piridina
2 horas 1608 6% Na p0
| , ; : + 2% 3pitidina
20. 2 horas 1600 - ‘ 6% NaHCO
; + 2% morfolina
2 horas ‘ ‘ 1602 5% NH3
2 hores 1602 6% piridina
2 horss 1608 3% tri-n-propile
emina

2 horas ) 1600 3% anilina
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. Relacién producto de condenéacién: agua = 13(3~10).

% base o aditivo basado sobre la cantidad de agus de
la pepille. |

EJEMPLO 5.

45 partes de un prodnoto de condensacidén, como
sal cdleica (forma alfa), se remezclé pastosemente en 800
partes de soiucidn saturada-de‘hidroxido cdlcico y se
adicionaron %5 partes de metiloarbitol. Le mezcla fue -
colocada en un autsclave y aé calenté a 1802C durante
30 minutos. Lu;go_se refrigerdé el autoclave a temperatura

atbiente., La mezcla reaccional fue filtrada, lavada con

" agus caliente haste neutrelidad y el producto fue secado

en estufa de vecio durante 9 horas a 75¢. Se obtuvieron
42 bartes del producto coloréédo ligeramente de matiz
cansla. Contenido de agua,’G???%; contenido de caléio,
4,29%. Existia la forma bete 'del derivado bis~triazi-
nilémino de estilbeno de la fdrmnla anterior como sal

célcica, segdn fue confirmedo por estudios a los rayos X.

EJEMPLO 6.

114 pertes del producto de odndensacién en forme
4cida (50% de agua)Afueron cargados a un autoclave conte-
‘niendo- 500 partes de.mgua y 250 partes de solucién acuosa con-
centréda de amonieco. Le papilla fue tratada en el autoclave
durante 2% horas a und temperatyra de 1202. Luego se enfrid el
autoclave s temperatura ambiente y se filirdé el producto de reac-
cién. A continuacién fue lavado con sgua fria hasta neutrdl idad
¥ fue secado en el horno de vacio a 502 durante 10 horas. Se

obtuvieron 49 partes del prodﬁcto, de color blanco. Existia
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como sal aménica la forme bets del derivado bis-triazinil-
amlno de =stilbeno de la férmule anterior, segﬁn fue con-
firmado por ectudios en rayos X.

81 el producto de condensacion en forma 4cida .

'es hervido al refluje con amoniaco, por ejemplo, sin

tratamiento a presién; el producto esté en la forma alfa.

EJENPLO 7.

Se cargaron en un autoclave 30 paries del
producto de condenaacidn seco, acidificado, y 180 partes
de agua més 14 paertes de octilamina terciaria (1,1,3,3-
-tetratemil~butilamina). E1l 61% en excesc de esmina se
halla presente como solucién acuose al 3%. Se calentd
ellaptoclave durente 2 horas a 1602, forméndose uns
presidén de fo&-libras psi. Se enfrié la autoclave & 252,
Se £iltré la papilla de color blanco y fue lavads con agus

.fria. La loria himeds se secl'en el horne de vaole & 552

durante 10 noras. 38 obtuvieron 33 partes de un producto

s2co de color blanco,.

EJEMPLO _ 8.

Se cargaron en.un‘autoclave 30 partes de un
'pfoducto de condensacidn sscoy acidifieado,'y ge afiadieron
180 partes de agua y 14 gremos de di—nrpropilamina. El
autoclave fue calentado a fGOO‘durante 2 horas. Se
forsd una presidén de 110 libras psi. Se enfrié el auto-
clave & 259_y la papilla de color blanco se f£iltrd y
se lavé con agua. e torts himeda fue secada durante
10 horas en el horno de veeio é 85¢. Se obtuvieron

35 partes de un producto seco,fde color blanco.
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Se cargaron en el sutoclave 30 partes del
producto de condensacién seéo} acidificedo, y 180 partes
de =zgua miés 14 partes de tfi-nspropilamina. Se calenté

el antoclave & 1602 durante 2 horas. Se formé una

_presién de 105 libras psi. Se enfrié el suntoclave &

252 y la. papille de color amarillo pélido fue filtrada

N lavada con agua. La torta himeda fue gecada -en el

.horno de vacio durante 10 Qoréé e 852, Se obtuvieron

36,5 partes de un producto seco, de color blanco sucio.
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NOTA
288318
_ Descrito el objeto de la invencidn, se declers nuevas
lag siguientes reivinﬁicaciones, con prioridad estadounidense
n® 205 092 Gel 25 de Junio de 1962.
1» Bl procedimiento pars la elevacidn de gradiente
" 5. de un derivedo bis-triezinilemino de estilbeno, de la férmula

@= Ra
-‘. k) )

. : = \-EN- -cn-cn- -HN-
0 N’y @ '{}
. | -HN so3r' : SO3Y - 3

.15
donde Y es un cation,
caracterizado por somster él‘mencionado derivedo, en
un. recipiente cerrado, a una temperatura que fluctus
entre unos 1009 y 200¢C y & una présién correspondiente~
20,

mente elevada en presencia &e un material alcalino.

-

2e El procedimiento segin se define en la reivindi-

cacién 1, en el que la presipg fluctua entre unas 5 a

225 libras psi.
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3. El procedimiento segun se define-en-la reivindica-

: cidén 1, en el que el material;alcalino se elige del gnipo

que'consta de los hidréxidos, carbonatos, bicarbonatos, fos-
fatos, boratos yvaéetatos de loe meteles aloalinos ¥ alcalino-

térreos.

4. E1 procedimiento segiin se define en la reivindica=-
cién 1, en el que la tenperatdra fluctua .entre unos 1152 a -

1858C ¥ la présién flnctua entre unos 15 a 160 libras psi.

5. E1 procedimiento segin se define en la reivindica-
cidén 1, en el que se empleancqmn substancias de -adicién los

polialcoholes, 10s hidroxiéteres o las éminas.

6. i | p:ocedimientb para la elevacién de gradiénte de
un dexivado bis-triazinilamino de estilbeno de la férmula:

o =
T Cyomer =g
<c;;:>- 50,%e so3Na Hn; /;_\

caracterizado por someter el mencionado derivade & una

,}témperatura de unos 1502C y a ‘uns presidén de unos 70 libras

psi, en presencig de un'mediO'que comprende hidréxido

- s6dico, bicarbonato s6dico y ter monometflico del dieti-

lenglicol.
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7. “1 proéedimiento ségdp se define en las reivindica-

ciones 1 & 6, en la que un derivado bis-triazinilamino de estil-

beno, en fase beta cristalina, de la férmules

Y- A
g (o -y
@-—H;T 80 31§a ;o3ma o I'{N-@

miestra en eu fase cristalina un disefio de difraccién en

réyos X que exhibe cuamtro 1ineas fuertes correspondientes

 a espaciados interplanos de 1351 Aer 4,79 Aoy 4,45 Ao ¥ 3,81
A+, ¥ ocho 1fneas relativamente més débiles que corresponden

2 espaciedos interplenos de 8,66 A.y 7959 Aey 5,69 Asy 4404 Ay
3,37 Aey 3,26 Aey 3,01 A. y 2405 A,

8. El procedimiento para le elevacidén de gradiénte

de un derivado bis-triazinilamino de estilbeno.

Segdn se describe y reivindica en la presente memoria
que consta de 19 hojas, foliadas y escritas a mdquina por una

sole de sus cares,

Madrid, & 24 de Junio de 1963
" Pella . ‘ .
JAIME ISERN MIRALLES

T
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