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Este invento se refiere a polimeros sintéticos, a su
preparacifn y al uso de estas composiciones como aislamiento
eléctrico, especialmente como dieléectrico o aislamiento sobre
dispositivos eléctricos, por ejemplo, condensadores, motores,
generadores y conductores. Mis particularmente, este invento
se refiere a resinas sintéticas que son el producto de la
reaccidn de anhidridos carbonildiftélicos y diaminas, a su
fabricacidn y & su uso en el aislamiento eldctrico. Las com-
posiciones de resina sintética de este invento comprenden més
especificamente el producto de la reaccidn de, al menos, un
anhidrido carbonildiftélico y, al menos, una diamina tal como
alcohilendiaminas de 02-8’ m-fenilendiamina y diaminas que
tengan la férmula
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donde R es un radical divalente tal como alcohileno en 01_3,
-0 0
1"

Las resinas sintéticas preparadas por la reaccibn de di~
anhidridos de &cidos tetracarboxilicos con diaminas son resi-
nas sintéticas valiosas que han sido preparadas a partir de
diversos dianhidridos de &cido tetracarboxilico y diversas
diaminas. El dianhidrido mis ampliamente usado ha sido el

dianhidrido piromelftico. Con preferencia, la reaccidn se
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lleva a cabo en presencia de un disolvente inerte para los
reactivos y para la amida de 8cido polimera., El producto
inicial de estos reaccionantes es la apertura de los dos
anillos del anhidrido y la adici&n de un grupo de la amina
a cada grupo del anhidrido con la formacibén de un 4cido de
amida polimero que, el seguir calentando, pierde agua para
cerrar el anillo entre el grupo amida del polimero y los
grupos carboxilo adyacentes para producir una amida polf-
mere. Si estas Qltima reaccidn avanza demasiado, €l poliﬁero
precipite de la mezcla de reaccidn y, en general, se hace
demasiado insoluble y la temperatura requerida paxrs darle
forma resulta demasiado alta para permitir su paso. A causa
de esta filtima reaccidn, se ha visto que es necesario,hasta
este momento, hecer reaccionar el dianhidrido de #cido te-
tracarboxflico con la diamina para obtener la amida de 4ci-
do polfmera inicial a temperaturas no mayores de 609C, Esta
amida de Acido polimera permanece soluble en el disolvente
de la reaccidn lo que permite usarla como solucién de recu-
brimiento o bien el polimero puede ser aislado por precipi-
tacidn o evaporacibn del disolvente para recuperar la resi=
na fusible, aun solubre. Después de darle forma al polimero
o de recubrir con &l un substrato, el polimero es fécilmente
convertido en la forma poliamida por medios térmicos o qui-
micos para dar productos que tienen excelente resistencia
a los disolventes y resistencia al flujo a temperaturas
elevadas.

Un factor que ha impedido el uso extendido de estos
materiales polimeros ha sido el hecho de que tenfan que
usarse disolventes muy caros, por ejemplo, N-metil~-2-pirro-

lidona y N,N-dimetilacetamida, a fin de llevar a cabo la
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reaccidén y también para dar soluciones que permitieran la

aplicacidén del polimerc a diversas superficies. Como estos
disolventes se pierden o se recuperan solamente a costa de
gastos considerables, el elevado costo del producto final,
debido al del disolvente y al precio elevado del dianhidrido,
ha restringido el uso de estos materiales a aplicaclones que
precisan de sus propiedades finicas. De acuerdo con el presen-
te invento, se ha encontrado ahora que lds anhidridoe carbo-
nildift4licos que, en 1o que sepamos, no han sido usados con
anteriorided para hacer productos polimeros con diaminas, tie-
ﬁen la propieded finica de que reaccionan con ciertas diaminas
en disolventes baratos y ficilmente asequibles. Ademis, esta
reaccidn puede llevarse a cabo incluso a temperaturas elevae-
das para dar productos resinosos solubles con extrema rapidez
sin peligro de que la reaccibén llegue a la fase de la poliami-
da insoluble.

Tos disolventes que se han visto son extremadamente Obi-
les en el presente invento son fenol, los diversos cresoles,
por ejemplo, ortocresol, mebacresol y paracresol, los diver-
s0s xilenoles, por ejemplo, 2,3-xilenol, 2,4~xilenocl, 2,5-xi-
lenok, 2,6~xilenol, 3,4=-xilenol, 3,5-xilenol, etc., y los de-
rivados halogenados de los mismos, por ejemplo, mono-, di-,
tri-, tetra~ y penta-halofenoles, los mono-, di-, tri-, y te-
tra=halocresoles y los mono-, di-, y tri-haloxilenoles, en
los que el haldgeno es cloro, bromo o yodo. De los fenoles ha-
logenados, se prefieren los clorofenoles, clorocresoles y clo=
roxilenoles, en general en la forma del derivado monoclorado,
especial el orto-clorofenol, que es liguido a la temperatura
ambiente. Sin embargo, como el disolvente se evapora finalmen=—

te en el uso y como quiera que los fenoles halogenados son mis
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caros que los fenoles no Kéﬁbéeﬂad%%, se prefiere usar los

fenoles no halogenados, por ejemplo, el fenol, los cresoles
y los xilenoles.

Como algunos de estos fenoles son sbdlidos a la tempera=
tura ambiente, y por consiguiente harfan que las soluciones
del polimero se solidificaran al enfriarse a la temperatura
ambiente, podrfa pensarse que tales fenoles no serfan de uti~
lidad como disolventes. Sin embargo, se ha visto que, bastan-
te sorprendentemente, estos fenoles pueden diluirse con di~
versos 1fquidos que, por si mismos, no son disolventes para
el polimero, pero que mantendrén al fenol en estado 1fquido
a la temperatura ambiente sin destruir el poder disolvente
del fenol. Le {fnica cosa que se necesita para tal diluyente
es que sea miscible con el fenol para formar soluciones 1i-
quidas cuando se use en cantidades secundarias de modo que no

destruya el poder disolvente del fenol, que no sea reactivo

para los reaccionantes que forman el polfmero y que tengs un

punto de ebullicidn suficientemente alto para que no destile
de la mezcla de reaccidn mientras ésta alcanza la deseada
temperatura de formacidn del polimero. Diluyentes adecuados
son los diversos hidrocarburos arométicos, por ejemplo, el
tolueno, los diversos xilenos, los hidrocarburos aromiticos
y los hidrocarburos aromdticos hidrogenados obtenidos del
petrbleo. Tales diluyentes pueden usarse en cantidades de
hasta aproximadamente 20-25% en peso de los fenoles especifi=
cados. De acierdo con el presente invento, se ha visto que el
uso de tales diluyentes es a veces deseable ya que su us0,en
general, da una solucidn menos viscosa para un porcentaje da-
do de polimero en ella.

An8logemente, las meaclas de varios fenoles siguen sien-
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do 1fquidas a temperaturas ambiente, aunque uno o mis de los
varios fenoles de la mezcla sean sdlidos a temperatura ambien-~
te. El cresol comercial procedente del alquitrén Ge hulla es
una mezela de isdmeros que es liquida a la temperatura ambien-
te y constituye un disolvente ideal para el proceso. Por con-

siguiente, se pueden usar aguellos fenoles que son ligquidos a

- la temperatura ambiente o, mezclando los fenoles que son séli-

dos a temperatura ambiente con otros fenoles o con diluyentes,
se pueden usar aquellos fenoles como disolventes para el medio
de la reaccibn, ya que despuds de enfriar a temperstura am-
biente, permanecen en la forma de disolventes lfquidos para el
polimero, permitiendo asi que las soluciones sean usadas como
composiciones 1iquidas de recubrimiento o de colada, por ejem-
plo, como esmaltes para alambres, impregnantes para materiales
fibrosos, productos para la colada de peliculas, etc. sin ul-
terior modificacibn. Si se desea, el polimero puede ser preci-
pitado y usarse como compuesto de moldeo o de extrusibn con o
sin la adicién de colorantes, cargas, pegmentos, etc.

Les diversas diaminas que han resultado Gtiles para la
reaccidn con los anhidridos carbonildiftflicos son las diver-
sas alcohilendiaminas, especialmente aquéllas en las que el
grupo dcohileno contiene de 2 a 8 Atomos de carbono, por ejem=
plo, etilendiamina, propilendiamina, butilendiamina, 2-metil=
propilendiamina, 1,2-diaminobutano, pentametilendiamina, hexa-
metilendiamina, heptametilendiamina y octametilendiamina. De
los diversos diamenobencenos, sdlo la m-fenilendiamina deri
polimeros con los anhidridos carbonildiftflicos que son solu-
bles en los disolventes fendlicos. De las diversas diaminas
binucleares, sélos aquellas disminas en las cuales un grupo

amino estd en cada uno de los grupos fenilo y los grupos fenilo
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estin separados por un radical alcohileno, carbonilo, oxfgeno
o sulfonilo, darén productos polfmeros con anhidridos carbo=-
nildiftdlicos que son solubles en los disolventes fendlicos.
Ejemplos tipicos de tales diaminas son las diversas oxidiani-
linas isdmeras orto, meta y para, por ejemplo, 2,2°- oxidia-
nilina, 3,3"-oxidianilina, 4,4°-oxidienilina, 2,3‘~oxidiani-
lina, 2,4%oxidianilina, 3,4°-oxidianilina, etc., las alcohi-
lendisnilinas en especial aquellas en las cuales el xrupo al-
cohileno tieme de 1 & 3 &tomos de carbono, por ejempio, meti-
lendianilina, etilidendienilina, etilendianilina, propiliden-
dianilins, propilendianilina, etc., incluyendo los Giversos
isbmeros orto, meta y para de las misﬁas, los diversos isbme-
ros orto, meta y para de diaminobenzofenona y los diversos
isbmeros orto, meta y para de sulfonildisnilina., De estas dia-
minas, la m-fenil-endiamins, la etilendiamina, la hexametilen-
dismina, la 4,4"-oxidianilina, la 4,4"-metilendianilina y la
4,8°=gnlfonildianilina, son las mis fécilmente asequibles.las
alcohilendisminas producen generalmente imidas polfmeros con
los inhidridos carbonildift8licos que tienen puntos de ablan-
damiento més bajos y tienen menos resistencia a la oxidacidn
a. temperaturas elevadas que las poliimidas preparadas a partir
de las diaminas aromiticas enunciadas mfs arriba, Por consi-
guiente, cuando se requieran tales propiedades, se prefiere
el uso de diaminas aromfticas.

Los aphidridos carbonildiftilicos que pueden usarse en
el presente invento son ahidrido 3,3’-carbonildiftédlico, an-
hidrido 3%,4’~carbonildiftélico y anhidrido 4,4°-carbonildif-
tAlico. Los &cidos carbonildiisoftflico y carbonilditerefti-
lico no pueden usarse, porque, aunque forman la amida &cida

polimera, no pueden ciclarse a la imida polimera. Para formar
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esta (ltima los grupos amida y carboiiib de la amida &cida
polimera deben estar sobre Atomos de carbono adyafentes del
nficleo bencénico. Ademfs, los Acidos carbonildiftalicos no
pueden usarse en lugar de los anhidridos. Ello se debe a que
la reaccidén con la diamina es una reaccibn de adicibn con el
anhidrido y una reaccidn de condensacibn con el &cide. Ia reac-
cidn de adicidn ocurre con extrema rapidez, de hecho casi tan
pronto como los reaccionanbtes se disuelven en el disolvente
fenblico, por ejemplo, en 2 a 5 minutos a temperatures de 100
a 125eC, Por el conbtrario, la reaccidn de condensacidn ocurre
sblo lentamente a temperaturas mfs altas, incluso despuds de
que los reaccionantes estén completamente disueltos, por ejem-
plo en 45 a 60 minutos a 170-2002C y requiere la rebtirada del
agua formada en la reaccidn de condensacibn. A estas tempe-
raturas y en estas condiciones que permitan la retirada de agus
la reaccidn de ciclacidn para formar la imida polimera prosi-
gue también, dando coko resultado un producto que precipita
desde la solucibn. Ademfs, algunos de los grupos carboxilo ady:
centes se condensan cada uno con grupos amino separados dando
como resultado un polimero ramificado més bien que el polime-
ro lineal, el cual se hace répidamente infusible, convirtién-
dose en wn polimero gelificado. Es diffcil, si no imposible
del todo, en estas condiciones, obtener un polfmero Gtil. A
causa de esta {iltima reaccibn, es deseable usar reactivos an-
hidros, disolvente anhidros y atmbsfera seca para llevar a ca-
bo la reaccidén para impedir cualguier conversién de los grupos
anhidrido en grupos carboxilo.

De estos diversos dianhidridos, el més ficilmente ase-
quible y preferido es el anhidrido 4,4°-carbonildiftéilico,

denominado a veces dianhidrido del &cido 3,3°, 4,4°~benzo-
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fenona tetracarboxilico. Estos anhidridos pueden prepararse
por oxidacién de dos grupos metiloadyacentes para dar un gru-
po anhidrido y el grupo alcohileno de conexidn de bls~(dime-
tilfenil)-alcanos, al grupo carbonilo, o por una oxidacibn si-
milar de las tetrametildibenzofenonas.

Al formar los productos polimeros del presents invento,
s6lo se necesita mezclar uno o mfs de los amhidridos carbonil-
diftélicos, con una o mis de las antes citadas aminas, y ca-
lentarlos en presencia del disolvente fendlico liquidv. Aunque
el anhidrido y la diemina no son solubles a temperatura ambien-
te, a medida que la temperatura es elevada a 100-1602C, pasan
a solucidn rdpidamente y parecen reaccionar casi instanténea-
mente para producir una solucidn polimera viscosa que permane-
ce lfiquida y homogénea cuando se enfria a temperatura ambiente.
Incluso sin mds calentamiento el polimero tiene una viscosidad
intrinseca de 0,3-0,8 a temperatura ambiente medida en cresol.
El calen#amiento adicional en esta gama de temperatura aumenta
todavia la viscosidad de la solucibén y también la viscosidad
intrinseca del polimero. Pueden usarse temperaturas mis altas
pero no ofrecen ventajas ya que la reaccidn es tan répida en
la gems antes citada., Si se desea, puede usarse en el reci-
piente de reaccibén una tmbésfera inerte, por ejemplo, de nitré-
geno, para impedir la oxidacidn de las aminas y para producir
polimeros de color més claro. Como las proporciones estequio-
métricas son del 1 mol de amina por 1 mol del dianhidrido, es
preferible usar cantidades sustancialmente equimolares del di-
anhidrido y de la diamina, aunque un ligero exceso, por ejem-
plo, de 1,05 moles del anhidrido o de la amina por 1 mol del
otro puede usarse también. Cuando se usa un ligero exceso de

cualquiera de ambos reaccionantes, la viscosidad intrinseca
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del polimero resultante es menor que cuaﬁdo se usan canti-
dades equimolares. Tal t8cnica puede emplearse para conbtro-
lar el peso molecular del polimero., Pueden usarse monoaminas
tales como anilina, p-aminobifenilo, bencilamina, o anhidri-
dos de un &cido dicarboxflico tal como amhidrido f£télico o
gnhidrido maleico u otros reactivos capaces de reaccionar
con aminas o &cidos carboxilicos para interrumpir la cadena
o modificar los polimeros. Estos pueden afiedirse al princi-
pio, durante o al final de la reaccibén de formacibr del po-
limero y pueden usarse para que reaccionen con el ligero ex-
ceso de la diamina o del dianhidrido usado inicialwente.

Ta cantidad de disolvente fendlico usada debe ser sufi-
ciente para producir una solucién homogénea con los reaccio-
nantes y el polimero, sin que, no obstante, sea demasiado
viscosa para manejarla fécilmente. Si se usa demasiado di-
solvente, no se obtienen beneficios de ello que compensen
el coste del disolvente adicional que se pierde al aplicar
la resine a un substrato. Las concentraciones Sptimas estén
en la gama de 5 a 25% en peso de polimero por 75 a 95% en
peso de disolvente, referidas al uso final,

En los ejemplos que siguen todos los porcentajes son en
peso, a menos que se diga otra cosa.

Ejemplo 1

Una mezcla de 6,44 g de anhidrido 4,4"-carbonildifté-
lico, 2,16 g de m~fenilendiamina y 40,0 g de cresol desti-
lado (mezcla de isbmeros de alquitrin de hulla) se calienta
lentamente a 1402C con agitacidn durante un perfodo de 20
minutos, en cuyo momento la solucibn es transparente y algo
viscosa. Al enfriar a la temperatura ambiente, la solucidn

permanece transparente y flfiida aunque algo mis viscosa. El
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polimero tiene una viscosidad intrinseca de 0,31 medida en
cresol a 252C,

Una nuestra de la solucibn, cuando es colada scbre una
place de vidrio y calentada lentamente a 3502C, produce una
pelicula flexible, tenaz, transparente, amarilla, que se des-
prende fhcilmente de la place de vidrio.

Se preparan conductores eléctricos aislados fécilmente
usando esta solucidn de polfmero dilufda a un contenido de
polimero del 5% con cresol adicional. Tanto un alambre de co-
bre niquelado como un alambre de cobre simple de 1,25 mm. de
difmetro, cuando se recubrieron con 3 capas de esta solucidn
de polimero, curfndose cada capa durante 3 minutos a 3002C
producen una pelfcula de 0,0075 & 0,0078 mm, de grueso o sea
un aumento de grueso del aislamiento de 0,015 a 00,0175 mm,
Estos conductores eléctricos aislados pueden arrollarse fé-
cilmente sobre un mandril con un difmetro igual al difmetro
del alambre sin fallo del recubrimiento. AL calentar el alam~
bre enrollado durante 1 hora a 2502C, no ocurren fallor en el
aislamiento, es decir, no hay grietas, fisuras o cuarteamien=-
to cuando se inspeccionan bajo un aumento de 10, El alambre
niguelado puede calentarse adicionalmente durante 16 horas
a 3009C y curvarse, arrollarse en torno de un mandril con un
difmetro igual al didmetro del alambre, sin ghe todavia se
produzcan fallog del aislamiento. Parece que el cobre cata-
liza la conversibn del polimero, de modo que el aislamiento
sobre el cobre es mis rigido y no tan flexible como sobre el
cobre niquelado o sobre alambre de aluminio. Cuando dos con~
ductores cruzados aislados con el polimero se calientas bajo
1 Kg, de carga, no ocurre penetracidn del aislamiento hasta

una btemperatura de 4002C, permita el paso de corriente a pow-
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tencial de c.a de 110 voltios entre loé dos hilos.

Cuando la citada preparacidn de polfmero se repite con
la mitad de las centidades citadas y se afiaden 0,3 & de anhid:x
drido acdtico y 0,05 g de pridina después de que el polimero
se ha enfriado a la temperatura ambiente, no se observa di-
ferencia en las propiedades de conductores eléctrices aisla-
dos preparados con la solucifn con relacidén a las obtenidas
sin la adicibn del anhidrido acdtico y la piridina, indican-
do con ello que law operaciones de calentamiento son tan efi-
caces como el anhidrido acético y la piridina en la conver-
sibn de los grupos de amida #cido del polimero en grupos
imida cfclicos.

Anflogamente, se obtienen polimeros igualmente buenos
cuando cantidades equivalentes de la m-fenilendiamina, Sin
embargo, cuando la p-fenilendiamina sustituye a la m-feni=-
lendiamina, sblo se obtiene una solucidn heterogénea que pro-
duce una pelfcula grumosa cuando se deposita por colada so-
bre una placa de vidrio.

Ejemplo 2

Una mezcla de 2,0 g de 4,4°~oxidianilina, 3,22 g de
anhidrido 4,4"- carbonildiftdlico y 20,0 g de cresol desti-
lado se calienta lentamente durante un periodo de 10 minutos
a 1252C para dar una solucidn transparente y viscosa de po-
1imero, El polimero se vuelve homogéneo antes de gue se al-
cance una temperatura de 1252C, Al enfriar a la temperatura
ambiente, se obtiene una solucidn transparente, homogénea y
muy viscosa del polimero.

Esta solucidn de polimero, lo mismo que la solucidn de
polimero del Ejemplo 1, se deposita ficilmente por colada

para producir pelfculas flexibles, transparentes y tenaces
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y produce conductores eléctricos satisfactoriamente aislados.
Una caracteristica notable observada en los conductores eléc-
tricos aislados de los Ejemplos 1 y 2, es que pueden calenbare
se durante tanto como 32 horas a 3002C sin que haya en esencia
camblo de peso, indicando con ello que este ailslamiento es
capaz de resistir altas temperaturas durante prolocngados pe-
riodos de tiempo.

Cuando se repite este Ejemplo usando 4,176 g 4e anhidri-
do 4,4"=carbonildiftélico, 2,631 g de 4,4 =oxidianilina y
61,05 g de cresol y calentando lentamente con agitacidn a
1309C sobre un hornillo durante un perfodo de 40 minutos bajo
atmbsfera de nitrdgeno, los reaccionantes se disuelven y la
solucién se vuelve transparente y viscosa antes que los reac-
cilonantes alcancen la temperatura de 1302C del hornillo. Sin
reaccidn ulterior, la solucidn permanece transparente. El po-
1fmero tiene una viscosidad intrinseca de 0,73 medidaa 2520 en
cresol. Se obtiene una solucidn muy flGida y homogénea dilu~-
yendo la solucidn a una concentracidn de polfmero del 6% con
hidrocarburos del petréleo ("Solvesso 150%) para dar una com-
posicibn de disolvente que contiene 86% de cresol y 1l4% de
hidrocarburo. Alambres de aluminio, de cobre niguelado y de
cobre desnudo se recubrieron con tres capas de la solucidn

como se ha descrito antes, dando conductores aislados con va=-

lores de penetracibén del aislamiento que exceden de 4002C y

tienen propiedades de envejecimiento excelentes a bemperatu-
ras tan altas como %002C.

Cuando la preparacidn del polimero del Ejemplo 2 se re-
pite sustituyendo por una cantidad equivalente de diamhidrido
piromelitico el anhidrido 4,4°-carbonildiftélico, la mezcla

sigue siendo heterogénea aunque se caliente de 25 a 1752C
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durante un perfodo de 30 ﬁiﬁuﬁos.’ﬁﬁééiéido cresol adicional
y calentando 10 minubtos més a 175 =1952C, se tiene todavia una
suspensidn heterogénea de s41ido en el cresol. Los intentos de
depositar por colada tal suspensidn sobre una placa de vidrio

dan solamente una masa gruesa sdlida en lugar de la pelicula

flexible, tenaz y transparente. Anflogamente, cuando wna canti-

.dad equivalente de 4,4 -diaminobifenilo sustituye a la 4,4°-

oxidianilina y se calienta a 190-2002C durante un perfodo de
30 minutos, se obtiene una suspensibn heterogénea del polimero
que carece de propiedades de formacibdn de pelfcula.
Ejemplo 3

Una mezcla de 3,22 g de anhidrido 4,4°=-carbonildirtilico
T 2,49 g de 4,4"-gulfonildianilina se calienta durante un pe-
rfodo de 20 minutos a 1359C para producir una solucibn visco=
sa transparente que sigue siendo homogénea al enfrisr a la tem-
peratura ambiente., Se obtiene uma pelfcula flexible y transpa-
rente por colada de la solucidn sobre una placa de vidrio y
calentando a 3002C durante 5 minutos.
Ejemplo 4

Una mezcla de 2,0 g de 4,4°~oxidianilina, 1,08 g de m~fe-
nilendiamina, 6,44 g de anhidrido 4,4 -carbonildiftélico y 40,0
g de cresol destilado se calienta lentamente a 1602C durante
un perfodo de 30 minutos para producir una solucidn btransparen-
te, homogénea y viscosa. Después de que la solucifn se ha en~
friado a 1002C, se afiadieron 0,45 g de alfa-hidroxiquinoleina
para ver si el efecto de este antioxidante podia detectarse o
no en las propiedades de un conductor aislado., Cuando se usa
esta solucidn para recubrir alambre de cobre niguelado, no pue-
den descubrirse diferencias en las propiedades de envejeciw~
miento del aislamiento respecto a las propiedades de los con-

ductores aislados obtenidos en el Ejemplo 1, salvo gque la tem-
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peratura de penetracién del aislamiento fuf de 390eC, mostran-
do que el efecto de preparar una composicién copolimera por el
uso de dos aminas es el de rebajar algo la témperatura de ablan
demiento de la pelicula polimers final.
Ejemplo 5

Cuando 6,44 g de anhidrido 4,4 -~carbonildiftélicu se afia~
den a una solucidn de 1,20 g de atilendiamina en 30,0 g de
cresol destilado, ocurre une reaccién exotérmica, calent&ndo-

se la solucidn a 509G, Al calentar la solucidn todavia a 1252C

. durente un perfodo de 10 minutos, la solucidn se vuelve clara

¥ permanece homogénea al enfrier hasta la temperatura ambiente,
Cuando esta solucibén se extiende con uniformidad sobre una pla-
ca de vidrio y se calienta a 1502C durante un perfodo de 20
minutos, se obtiene una pelfcula transparente, amarilla y fle-
xible.

Cuando se repite este ejemplo, pero usando una cantidad
equivalente de hexametilendiamina en lugar de la etilendiamina,
al mezclar los ingredientes se obtiene una solucidn transpa-
rente y viscosa cuando la solucidn es calentada a 1252C duran-
te un perfodo de 10 minutos. Esta solucidn, cuando se extiende
sobre una placa de vidrio y se calienbta durante un periodo de
10 minutos a 175-2002C, produce una pelfcula flexible amarilla,
La adicidn de acetona a una parte de la solucidn precipitd el
polimero como polvo. El polimero aislado seco es moldeable a
3502C a presifn para producir una pieza moldeada transparente
de color camnela, La sustitucibn por anhidrido piromelftico
del anhidrido 4,4°-carbonildiftdlico en la reaccidn con hexa-
metilendiamine en una solucibn en cresol produce una solucidn

no homogénea incluso cuando es calentada a una temperatura
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tan alta como de 1952C, Ademés, esta solﬁci&n no se vuelve
viscosa ni produce una pelfcula al evaporarse el disolvente.
Ejemplo 6.

Una mezcla de 4,0 g de 4,4°-metilendianilina, 6,44 g de
anhidrido 4,4°-carbonilft&lico y 40,0 g de cresol destilado
se calienta a 14092C durante un periodo de 10 minvtos para
der una solucibn viscosa homogénea. Al enfriar a temperatura
ambiente, la solucibén permanecid transparente inclusn después
de la adicidn de 5 g de un hidrocarburo aromdtico obtenido
del petrdleo (Solvesso 150). Esta solucidn, diluicda a 7% de
polimero con cresol, cuando s& usd para recubrir alaubre de
cobre niquelado, alambre de aluminio, y alambre de cobre na-
tural, como antes se ha descrito, did conductores aislados
con temperaturas de penetracidn superiores a 4002C,

Al repetir este ejemplo, pero incluyendo el diluyente
hidrocarbonado en la mezcla de reaccién inicial, no se pro-
dujo efecto perceptible sobre la solubilidad de la compo-
sicidn o de las peliculas polimeras preparadas a partir de
la solucidn. Ia solucidn, cuando se depositd por colada so-
bre una placa de vidrio y se calentd durante un perfodo de
20 minutos a 250°C, produce una pelfcula transparente, amari-
lla, flexible. Andlogamente, la sustitucibn por 20 g de o-clo-
rofenol, una mezcla de 10,0 g de cresol y 10 g de 2,6-xilenol,
¥y uwna mezcla de 15,0 g de cresol y 5,0 g de xileno, produce
similarmente soluciones polimeras satisfactorias al emplear-
las en lugaxr del disolvente cresol,

El anflisis infra-rojo de la pelicula preparada por co-
lada de una solucidn del polimero sobre un cristal de cloru-
ro de sodio y calentando durante un periodo de 30 minubtos a

100-1209C bajo nitrdgeno para evaporar esencialmente todo el
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disolvente, mostrd fuerte sbsorcibn a 3,i}micras sefialando
la presencia de grupos amida. Sin embargo, al seguir calen-
tando durante un perfodo de 14 minutos a 3002C la absorcién
a 3,1 micras desaparecid, mostrando que los grupcs amida se
habian convertido en el grupo imida.

Una composicidn polimera obtenida reemplazands 50% de
la 4,4"-metilendianilina con una cantidad equivelente de he-
xametilendiamina produce una solucién polimera viscosa que,
similarmente, es depositada por colada sobre una nlaca de vi-
drio produciendo una pelfcula flexible por calentemiento len-
to a 2502C, Resultados similares se obtienen tambiéxn cuando
el anhidrido 4,4’~carbonildiftilico es sustitufdo por anhi-
drido 3,3’-carbonildiftélico y por amhidrido 3,4°-carbonil-
diftélico. Sin embargo, cuando se ha intentado sustituir con
fcido 4,4"~carbonildiftdlico el anhidrido 4,4’~carbonildif-
télico, no ha podido obtenerse una composicibén pol{mera sa-
tisfactoria. Cuando se usa cresol como disolvente, la solu-
cibn, aungue originalmente se vuelve tramsparente a 1602C, no
es viscosa incluso después de calenbtar a 1702C, El calenta-
miento ulterior a 2002C durante un perfodo de 30 minutos,pro-
duce una solucidn turbia que es sélo ligeramente viscosma. El
calentamiento.adicional aumenta la falta de homogeneidad de
la solucibn y la resina gelifica, cas{ tan pronto como la
solucidn se hace viscosa. En esta reaccidn, el recipiente de
reaccidn esté equipado para permitir la destilacidn del agua
a medida que se va formando., Cuando se usa xileno para desti-
lar azeotréplcamente el agua de condensacidn de la mezcla de
reaccidn, se obtlene también una solucién no homogénea. En
ningln caso puede depositarse por colada a partir de la so-

lucidn una pelfcula transparente y flexible.
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Aungue la utbilidad de 1as-solu¢ibnes de polimero del pre-
sente invento ha sido descrita principalmente en funcibn de
sus aplicaciones el8ctricas o como pelfculas flexities, deberi
entenderse que estos polimeros pueden usarse en todas las otras
aplicaciones adecuadas para tales composiciones. Asi, estas

resinas pueden emplearse como aislamiento sobre alarbie pre-

-viamente recubierto con otro polimero o viceversa, para dar

recubrimiento aislantes estratificados sobre el alambre para
mejorar las propiedades del aislamiento. También pueden usar-
se como barnices de inkersidén para impregnar bobinas de alam=
bre previamente aislado, es decir, en los rotores de motores
y generadores y en las bobinas de estator., Estas resinas pue-
den usarse también en el moldeo de formulaciones en polvo, mezel
cléndolas con diversas cargas, por ejemplo harina de madera,
tierra de diatomiceas, carbones, silice, gremos abrasivos,por
ejemplo carborundo y arena de diamante. Estos polimeros son tam-
bién fitiles en la preparacibn de fibras, como impregnantes, y
como materiales de unidn para estratificados metélicos y fibro-
508« Los polimeros en forma de pelfcula son adecuados como die-
léctrico en la fabricacidén de condensadores, o como aislamiento
de las ranuras en motores,.

La proteccidn de los conductores eléctricos aislados con
estos polimeros queda encomendada a una solicitud de Patente

divisional de la presente,

Los puntos de invencidn propia y nueva que se presentan
para que sean objeto de esta Patente de Invencidn en Espaiia,

por veinte aflos, son los siguientess
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19,~ Mejoras introducidas en la preparacién de compo-
siciones polimeras, caracterizadas porque las mismas son el
producto de la reaccidn de (a) al menos un anhidrido carbo~
nildiftélico y (b) al menos una diamina tal como alcohilen=

diaminas CO,_gs D-fenilendiamina o diaminas con la férmula

H2§__ _PH?
=
donde R es un radical divalente tal como alcohileno 01_5,

0 0
4
-C-, =0-, =S-

29,=~ Mejoras introducidas en la preparacién de compo-
siciones polimeras 1fquidas de recubrimiento, caracterizadas
porque las mismas consisten en una solucidn liquida de (a)
una composicién polimera del producto de la reaccidn de al
menos un anhidrido carbonildift&lico y al menos una diamina
tal como alcohilendiaminas C,_ g, m~fenilendiamina o diaminas
con la férmula

H NH,
\_7 R‘@

donde R es un radical divalente tal como alcohileno 01_5,

0 0
1t
Oy =Om & -g-, en (b) al menos un disolvente fendlico tal
"
0
como fenol, cresoles, xilenoles, fenol halogenado, cresoles

halogenados o xilenoles: halogenados.

o,~ Mejoras introducidas en la preparacidn de composi-
ciones polimeras 1fquidas de recubrimiento caracterizadas
por haber reaccionar (a) al menos un anhidrido carbonilgif-
t81lico con (b) al menos una diamina tal como alcohilendiami-

nes C, gy m=fenilendiamina y diaminas con la £érmula
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donde R es un radicalodivalentg tal como un grupo consistente

en alcohileno Cy 39 —8—, O -g-, en presencia de al menos un
= 1

0
disolvente fendlico tal como fenol, cresoles, xilenoles, fenol

halogenado, cresoles halogenados o xilenoles halogensdos, ca=
lenténdose la mezcla de reaccidn a una temperaturs suficiente
para hacer que los reaccionantes pasen a solucidn.

] 490,-"MEJORAS INTRODUCIDAS EN Li FREPARACION. DE CCMPOSICIO-
NES POL ",y todo tal y conforme se describe en la presente

Memoria, la cual consta de 547 lineas.
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