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"PROCEDIMIENTO PARA LA ODBTENCION DE POLICARBOXILA
TOS POLIWEROS"
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Folcilante: FARBEMFABRIKEN BAYER AKTIENGESELLSCHAFT, entidad

Alemana, mesidente en Leverkusen-Bayerwerk, Alesmania.

El objeto de la invencidn es un procedimien
to para la obtencidn de policarboxilatos polimeros
ques contienen en la molécula anillos hidantoinicos
o tiohidantoinicos, Estos nueves carboxilatos con-

56 tienen en la moldcula la unidad recurrente de fdérmula
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en la que R, Rl y Rz, que pueden ser iguales o dis-

tintos, representan hidrdgeno o alquilo, que tambien
pueds estar sustituido, R3 significa restos alquilo,
arilo, aralquile y heterociclicos, que pueden estar

opcionalmente sustituidos, R4 significa restos alqui
lo, srilo, aralquilo yteterociclicos, que pueden es-

tar opcionalmente sustituidos, X significa oxigeno o
azufre.

La fdrmula arriba indicada contiene solo
una parte de los productos que se cbtienen de acuer
do con la presente invencidn, ya que en ella es con
dicidn previa la bivalencia de los restos 83 y 84.
En la molécula polimera pueden ser, sin embargo, es
tos restos también monovalentes y con sllc cerrar la
molécula o también puedan ser tri- hasta tetravalen
tes, encontrdndose a continuacidn de estas valencias
ulteriores anilles hidantoinicos o tichidantoinicos,
De esta manera resulta posible una reticulacidn pla

na o espacial de las moléculas,
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En especial estos restos R, Rl y R2 signi
fican hidrdgeno o alquilo de C, - Cipe R3 alquilo de
Cl - ClB’ fenilo, naftila, bifenilo, difeniléter,
restos bencilo y restos heterociclicos. R4 tiens ol
mismo significado que RS, encontrdndose su valencia,
segin la magnitud de n entre 2 y 4.

Los restos heterociclicos son preferente-
mente anillos de 5 y 6 miembros conteniendo uno o
varios dtomos de oxigeno, nitrdégeno y/o azufre, por
e jemplo, restos derivados de furano, piridina, tiofg
no, imidazol, pirimidina y piperazina,

Los restos de alquilo, arilo y heterocicli
cos indicados pueden estar también sustituidos, por
ejemplo, per haldgeno, tal como cloro o bromo, por
radicales nitro, radicales dialquilamino, radicales
alcoxi, radicales ariloxi, radicales alquilo o radi
cales carboalcoxi y radicales carbamoilo.

Estos nuevos carboxilatos se pucden obte-
ner reaccionando inicialmente un etilen-1,2-dicarbg
%xilato con una poliamina primaria con 2 - 4 radica-
les amino primarios, en caso dado en mezcla con una
monoamina primaria, al derivado dcido succinico y és
te, entonces, se hace reaccioﬁar con un polisociana
to o poliiso(tio)cianato con 2 - 4 radicales isocia
nato o isotiocianato, en caso dado, junto con un mo
noisocianato o monoisotiocianato, a urea o tiodrea
Y, a continuacidn o simultaneaments, en una ulterior
reaccidn se bransforma mediante cierre de anillo en

un policarboxilato que contiene anillos hidantoini-

cos o tiohidantofnicos.
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El mencionado método de reaccidn se puede
representar esquemdticamente mediante la siguiente
ecuacidn., Los restos generales tienen aqui el signi

ficado sefialado mds arriba,

COOR : ?UOR
! | HC =R
R*=-C 4 4 Co 2
" + (NH,) =R — (NH,) =R - NH «=C =R
2 2'x 2
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En las férmulas arriba indicadas x e y sig
25. nifican ndmeros enteros entre 1 y 4, ﬁqui deberd ca-

da vez, en una parte por lo mencs de los compuestos
I y Il empleados, x e y ser mayor que l, ya que en
caso contrario no se puede formar un polimero. La
reaccidn se desarrolla en los radicales NH2 y NCK,

30. mantenidos invariablemente en la ecuacidn, en forma



totalmente andloga. Esto no se ha sefialado por razg
nes de claridad. Los producteos obtenidos son en to-
dos los casos polimeros, Son lineales cuando X e y
son iguales a 2 y ramificados cuando, por lo menos
S en una parte de los compuestos, x o/e y es superior
a 2.
Coma etilen-l,2-dicarboxilatos (Férmula I)
se emplean preferentemente los maleatos, tales como
el maleato de dimetilo, de distilo o de dibutilo y
10, los correspondientes fumaratos. Se pueden emplsar co
mo tales o también prepararse, in situ, a partir del
alcohol correspondiente (em exceso) y anhidrido ma-
leico, especialmente debido a que cualquier alcohol
en exceso existente no molesta en la ulterior adi;
15, cién de las aminas primarias y de los iso(tio)ciana
tos. Naturalmente se pueden emplear otros malsatos
utilizando alcoholes multivalentes, tales como gli-
col, glicerina o trimetilolpropano, cuya preparacién
del correspondiente glicol y anhidrido maleico en
20. una operacidn anterior no ofrece dificultad alguna.
En lugar del mleato se pusden emplear también los cg
rrespondientes representantecs de dcidos maleicos sus
tituidos, especialmente de dcidos maleicos alquile-
-sustituides, tales como el 4cido metil-, dimetil~,
25, etil- y butil-maleico. En todos estos casos se pueden
emplear también los correspondientes fumaratos,
Como poliamidas primarias (Fdrmula II) en
tran en consideracién las aminas alifdticas, arali-
fdticas, aromdticas o también heterociclicas, en ca

3a. go dado sustituidas, con 2 - 4 radicales amino pri-
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marios, Sean mencionadas las alquilendiaminas, tales
como etilen-, 1,2« y 1,3-propilen-, 1,2-, 1,3= §
1,4~butilendiamina, hexametilendiamina, decametilen
diamina, las diaminas alifdticas y cicloalifdticas
obtenidas por condensacidn de acetona con 4cido prd
sico y ulterior hidrogenacidn, las m- y p-fenilen-
diaminas asi como sus derivados alquilicos,Apor ejem
plo, las toluilen~ y dimstilbencenodiaminas, las dia
minas araliféticas, tales como la 1,3- y l,4-xililen
diamina 6 el & ,3-diaminoetilbenceno., Las aminas pg
livalentes se pueden derivar también del difenilme-
tano, difeniletano, difeniléter, difenilsulfona, bep
cenosulfonato de fenilo, &cido glicoldibenzoico, naf
talina o antracena. Como triaminas se pueden emplear,
por ejemplo, el 4,4°,4"-triaminotrifenil(tio)fosfato
6 el 4,4’,4"triaminotrifenilmetano 4§ el 2,4,4 -tria
minodifenilo., Ademds entran también en consideracidn
las poliaminas cicloaliféticas derivadas de los aro-
matos de arriba, por ejemplo, las ciclohexan-1,3- §
l,4~diamipas,

Como monoaminas primarias (Férmula II) que
se pueden emplezar soglo junto con poliaminas prima-
rias, pero gue tambidn se pueden suprimir totalmen-
te, entran en consideracidn las aminas alifdticas,
aralifdticas aromdticas & también heterociclicas, en
taso dado sustituidas, con un radical amino primario.
Sean mencionadas: la metil-, stil«, propil-, butil-,
octadecil-, alily bencilamina, anilina, toluidinas,
xilidinas. aminopiridinas, furfurilamina, y otras

més. Las aminas pueden estar también sustituidas, por
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e jemplo, por radicales OH o, especialmente al em-
plearse representantes aromdticos, por dtomos de ha
ldgeno o radicales carboxilato, por ejemplo, como
aminas sustituidas se pueden emplear stanolamina,
propanclamina, 4~clorobencilamina, triclorobencil-
amina o aminocarboxilato.

Estas monoaminas primarigs se pueden em-
plear preferentemente en cantidades hasta 50 moles
%, referide al ndmero total de los radicalss amino
existentes,

La adicidn de las aminas se efectda por lo
general a temperaturas bajas de unos 1002, para svi
tar una amindlisis de la agrupacidn éster adn exis-
tente en la moldcula, En caso dado se emplea un ca-
talizador bdsico o 4cido, tal como carbonato potdsi
co, tristilamina, endoetilpiperazina, dcido acético
glacial y otros, Con componentes menos solubles se’
efectuard la reaccidn por lo general en un disolven
te orgdnico, por ejemplo, alcoholes, tales como me-
tanol & etanol. Las proporciones cuantitativas debe
rdn seleccionarse de manera gque se empleen cantida~
des estequiométricas de dobles enlaces «<¢,f3 ~insaty
rados, es decir, etilen-l,2-dicarboxilato, y radica
les amino primario. Por lo general deben encontrarse
las cantidades estequiométricas entre 1:2 y 2:1, Los
aminosuccinatos en bruto asi obtenidos se pueden em
plear sin ulterior limpieza; naturalments también
se pueden utilizar aminosuccinatos, preparados indg

pendientemente de esto, en la ulterior reaccidn con

el di~ & poliiso(tio)cianato.
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Como di~ & poliiso(tio)cianatos (Férmula
IV) entran para la ulterior reaccidn con los amino-
succinatos obtenidos, por lo general en bruto, aqug
llos compuestos que por lo menos contienen 2 radica
les isccianato en la molécula,

Estos radicales isocianato pueden estar
enlazados en Forma alifdtica asi como tgmbidn aromd
tica, Como ejemplos de tales componentes de isocia-
nato multivalentes sean mencionados: los polimetilen
diisocianatos con 4-12 radicales metilenoc entre los
radlcales NCO, el m- y p-fenilendiisocianato y sus
derivados alquflicos, tales como los toluilendiiso~
cianatos, etilbencenodiisocianatos y propilbenceno-
diisocianatos, xililendiisocianatos, ademds los re-
presentantes sustituidos de la clase de arriba, ta-
les como el 3,5,6-triclorutcluiled-2,4—diisocianato
o tetracloro-m- y -p-fenil-diisocianato.

Los isocianatos multivalentes se pueden dg
rivar del difenilmetano, difeniletano, difeniléter,
difenilsulfaona, bencenosulfonato de fenilo, glicol-
dibenzoato, naftalina o antracenos. Como triisocia-
natos se pueden emplear, por ejemplo, el 4,4°,4"-
~triisocianato-trifenil-(tio)fosfato 6 el 4,4%,4"~
-triisocianatotrifenilmetano. En lugar de los poli-
isocianatos de baja molecularidad arriba indicados
también es posible empleéb productos que muaestren
radicales NCO obtenidos por reacecidn de un poliiso-
cianato con menos de una cantidad equivalente de un
compuestoc que reaccione en forma polifuncional con

respecto a los radicales NCO, por ejemplo un polial
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cohol o un anhidrido polifuncional. También es posi
ble emplear poliisocianatos con anillos de isocianu
rato, obtenidos por trimerizacidn de los diisociang
tos arriba mencionados.,

[ En lugar de los isocianatos arriba mencig
nados se pueden emplesar también los correspondisn-
tes isotiocianatos,

Como monoisocianatos o monoisc(tio)ciana-
tos que solo se pueden smplear junto con los poliisp
10, cianatos o poliisotiocianatos, peroc que también pug
den estar ausentes, entran en consideracidn tanto
los isocianatos o iso(tio)cianatos tanto alifdticos
caomo también arométicos.
Como ejemplos de tales componentes de isg
15, ciardto ssan mencionados: los alquil- y alquilenisocia
natos con 1-18 dtomos de carbono, los aralquilisocia
natos, talas como bencil~ o feniletilisocianatos,
los cicloalquilisocianatos, los isocianatos aromdti
cos, tales como el fenil-, tolile-, xilil~, clorofe=-
20, nil-, di-, tri-, tetra-, pentaclorofenilisocianatos,
el nitrafenil-, alcoxifenilisocianato, el isociana-
tobenzoato, isocianatoftalato, el naftilisocianato,
furilisocianato y otros.
En lugar de los isociantos de arriba se
25, pueden empleat los correspondientes isotiocianatos,
Estos monoisocianatos o -isotiocianatos
se pueden emplear preferentemente en cantidades hag
ta 50 moles %, referido a la cantidad de total de
los radicales isocianato,

30. La reaccidn entre los aminosuccinatos vy
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los iso(tio)cianatos polivalentes se efectda por lo
general en disolventes inertes, por ejemplo, en hi-
drocarburos aliféticos o aromdticos y sus productos
de halagenacidn, ésteres, cetonas, etc, Debido a la
elevada vslocidad de reaccidn se puede realizar la
reaccidn también en presencia de radicales hidroxi-
lo alcohdlicos o fendlicos, es decir, tales radica-
les pueden estar pressntes sn los componantes de
reaccidn, o bién se pueden emplear alcoholes en ex-
ceso como disolventss, siempre que sl componente

iso(tio)cianato se emplee cada vez en cantidad infe

'3

rior a la equivalente, reforido al componente amini
co. Por lo general se realizard la reaccidn agregan
do el companente iscocianato, opcionalmente en un di
solvente inerte, al aminosuccinato previamente intrg
ducido en un disolvente, efectudndose la adicidn
gradualmente segln la reaccidn de adicidn de desa-
rrollo exotérmico. Las proporciones cuantitativas
se ajustan de manera que se empleen cantidades estg
quiomdtricas de los grupos NH y NCX. Por lo general
se debe mantener también aqui una proporcidn este-
quiométrica de 1:2 hasta 2:1., La temperatura de reagc
cidn puede variar ampliamente en esta reaccidn; en-
tran en consideracidn, por ejemplo, tempsraturas en
tre 20 y 2008,

En esta adicidn se forman radicales prima
rios de drea o tlolrea qus algunas veces, ya direc-
tamente despuds de su formacidn, bajo cierre de ani

llo se convierten en los correspondientes grupos hi

dantoinico o tiohidantoinico. Esta ciclizacidn se
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puede lograr mediante ulterior calentamiento, en
caso dado empleoando ulteriores o adicionales disol
ventes de punto de ebullicidn mds alto. Ademds se
puede acelerar ampliamente la ciclizacidn mediante
la adicidn de catalizadores bdsicos o dcidos. Com-
ponentes con punto de fusidn apropiado se pucden
condensar también dirsctamente en sustancia con la
fusién de los carboxilatos que contienen los ani-
1los (tio)hidanteoinicos. De esta manera se obtienen
los di~ y policarboxilatos que contienen les ani-
llos (tio)hidantoinico desweados en una forma practi
camente pura. El andlisis infrarrojo-espectroscépi-
co de los productos de reaccidn demuestra que no.
existen las agrupaciones imidicas posibles o bien
esperadas en la reaccidn.

Los carboxilatos polimerss que contienen
anillos hidantoinicos o tichidantoinicos obtenidos
son compucstos polimeros que por lo general poseen
pesos moleculares entre unos 500 y 50.000. Se pue-
den transformar en la forma usual en otros deriva-
dos de los dcidos en que se basan, por ejemplo, mg
diante hidrdlisis en los dcidos libres, mediante
reaccidn con aminas en las amidas o con alcoholes
mono~ o polivalentes en atros dsteres.

Mlediante la seleccidn de los componentes
se determina el grado de polimerizacidn de estos
productos. Una ulterior modificacidn es posible mg
diante reacciones de reesterificacidn, amindlisis
de los radicales déster existentes, stc., que al em

plear alcoholes polifuncionales y aminas conducen
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a materiales sintéti€os a reticular, Los polimeros
contiene por lo tanto, ademds de los anillos (tio)-
hidantoinicos radicales ésier o amida adicionales;
ademds se pueden modificar los productos mediants la
incorporacidn de anillos imidazélicos y bencimidazd
licos, benzimidicos, piromelitimidicos, stc.

Los nuevos derivados policarboxilicos asi
obtenidos se pusden emplaar especialmente para la
obtencidn de materiales sintéticos, especialmente
materiales sintéticos con elevada resistencia a la

temperature y buena elasticidad,.

EJERPLD 1

Una mezcla de 288 partes en peso de malea
to de dimetilo, 5 partes en peso de dcido acdtico y
100 partes en pesc de bencenc se calientan a 802 y
después se introduce en 4 porciones, en el plazo de
2 horas, en 198 partes esn paso ds 4,4~diaminodifenil
metanoc, Se mantiene adn durante 10 horas a 802 y se
concentra a 802 en vacio, con lo que se obtiene el
correspondiente aminosuccinata en rendimiento prac-
ticamente cuantitativo.

97,3 partes del producto de adicidén en bry
to asi obtenido se calientan entonces junto con 345
partes an pesc de cresol tdcnico y 1 parte en peso
de endoetilenpiperazina a 302 y se introducen 50
partes en peso de 4,4-diisocianatodifenilmetano. Se
deja reposar durante la noche y se calienta después
durante 4 horas a 2002, con lo gue ss obtienen 468
partes en peso de una solucidn cresdlica de la co=-

rrespondiente polihidantoina,
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EJEMPLD 2

a) 288 partes en peso de maleato de dime-
tile se mezclan, a 402, lentamente con 116 partes en
peso de hexametilendiamina. E1 espectro infrarrojo
del producto de reaccidn obtenido demuestra que se
trata, practicamente, cuantitativamente del produc-
to de adicién.,

b) 81 partes en peso del producto de adi-
cidn obtenido segin el ejemplo 2a) ss diluyen con
306 partes en peso de cresol técnico, se agregan 1
g de N,N-dimetilbenzilamina y, a 302, 50 partas en
peso de 4,4’-diisocianatodifenilmetano. S5e mantiene
aldn durante 1 hora a 309C y se calienta entonces a
2002 (4 horas). Se forman asi 424 partes en peso de
una solucidn cresdlica de polihidantoina cen una

viscosidad de 1169 cP,_ que, después de la aplica-

cidn usual sobre un af:mbre de cobre, da una laca
aislante con excelente resistencia a la temperatura,
¢) Una laca andloga se puede obtener de 81
partes en peso del producto de adicidn segdn 2d),
271 partes sn peso de cresol y 34,8 partes an peso
de una mezcla de toluilen~diisocianato que contiens

las 2,4~ y 2,6~-isomeros sn proporcidn 80:20.

EJEMPLO 3

254 partes en peso de tereftalato de bis-
~glicol, 124 partes en peso de etilenglicol y 98
partes en pesa de anhidrido maleico se esterifican
primeramente hasta 2002/100 Torr, se enfria a 309,
se diluye con 400 partes en peso de cresol y a 308

se gotean 58 partes en peso de hexametilcndiamina.,
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Se mantiene durante 6 horas a 302, se introducen en
tonces lentamente 125 partes en peso de 4,4~diisocig
natodifenilmetano. Al dia siguiente se termina la
condensacidn calentando du?ante 4 horas a 200¢C, Se
obtienen 1031 partes en peso de un polihidantoin-pg
liéster que, despuds de diluir con la misma cantidad

de cresol, muestra una viscosidad de 700 cP que

25 ¥
en la forma arribe descrita se puede meplear para la

fabricacidn de lacas de aislamiento eléctrica.

EIEMPLD 4

a) A 288 partes on peso de maleato de dimg
tilo se agregan primeramente en forma andloga al
ejemplo 2a) 1l4 partes en peso de hexahidro-p-fenil
endiamina. El producto obtenido en rendimiento cuan
titativo no contiene, segln el espectro infrarrojo,
bandas de amida,

b) 161 partes en peso del producto de adi
cidn de arriba ss hacen reaccionar a continuacidn,
después de diluir con 610 partes en peso de esresol,
con 100 partes en peso de 4,4-diisocianatodifenilme
tano a 402 y se termina de condensar durante 4 horas
a 2002. Rendimiento: 796 g, c925=311 (1:1 en cresol).

c) Analogamente al ejemplo 4b) se agregan
a 161 partes en peso del producto de adicidn segdn
4a) y 540 partes en peso de cresol 69,6 partes en
peso de toluilen-diisocianato (2,4~ y 2,6-~isomeros
= 80 : 20). Desspuds de condensar se obtisnen 696
partes en poso de polihidantoin-polidstsr, cpzs=152

(L:1 en cresol).
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162 partes en peso del producto de adicién
obtenido segdn 2a) se diluyen con 612 partes en peso
de cresol y después de agregar 1 parte en peso de
NyN-dimetilbencilamina se introducen a 302 100 par-
tes en peso de 4,4~diisocianatodifenilmetanc, Se dg
ja reposar dutante 3 dias a temperatura ambiente, se
agregan entonces 20 partes en peso de tereftalato
de bis-glicol y se condensa o bién cicliza durante
4 horas a 2004,

Rendimiento: 795 partes en pesa cP25=1640.

En lugar del tereftalato de bis-glicol se
pueden emplear en un preparado andlogo 10 partes en
peso ds hexanodiol-l,6.

Rendimientos 810 partes en peso cP25=460.

EJEMPLO 6

404 partes en peso del producto de adicidn
obtenido segldn el ejemplo 2a) se mezclan, después
de diluir con 1350 partes en pesc de cresol, a 309,
gota a gota, con 174 partes en peso de toluilep-di-
isocianato (2,4:2,6-isomeros = B0 : 20) y al dfa si
guiente se calienta durante 4 horas a 2002, Ss obtig
nen asi 1880 partes en peso de polihidantoin-poliég

ter, cP,. = B85 (1:1 en cresol).

25
EJEMPLO 7

a) 144 partes en peso de maleato de dime=-
tilo se diluyen con 50 partes en pesc de metancl Yy
a 209 se gotean 57 partes en peso de hexahidro-p=-
~fenilendiamina, disueltas en S50 partes en peso de

metanol. Al dia siguiente se extraes primereamente el
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metanol a 202 en vacio, ss diluys con 500 partes en
pesoc de xileno y a una temperatura méxima de 302 se
gotea una solucidn de 125 partes en peso de 4,4~di-
isocianatodifenilmetano en 125 partes en peso de xi
leno. Se calienta durante 6 horas a 1309 y se extraen
entonces 283 partes en peso del polihidantoin-poli-
éster (63,6 % C, 5,9 % H, 9,4 % N).

b) 140 partes en peso del polidster asi
obtenido se reesterifican a continuacidn con 248
partes en peso de etilenglicol hasta 1702 y se con-
densa; el poliéster obtenido, que muestra grupos hi
dantoinicos, se puede emplear para la fabricacidn de
materiales sintéticos de poliuretano pero.también
se pusde condensar solo, en forma térmica, a un poli
mero.,

Polidsteres de polihidantoina andlogos se
obtienen en la forma arriba descrita si, en lugar
de la amina, se emplea una cantidad estequiométrica
de l-amino-3-aminometil-3,5,5-trimetil-ciclohexano

o bien como iscocianato toluilendiisocianatos.

EJERPLOD 8

a} A una mezcla de 144 partes en peso de
maleato de dimetilo y 2 g de sndoetilenpiperazina
en 100 partes en pesa de metanol se gotea a 209 una
mezcla de 47 partes en peso de anilina y 54 partes
en peso de m=fenilendiamina. Se sigue agitando du-
rante 4 horas a temparatura ambiente, en vacioc se
extrae el metanol, se agregan 500 partes en peso de
xileno y se gotean entonces 84 partes en peso de

hexametilendiamina, Despuds de calentar durante 6 hg
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ras a 1302 se obtienen,después de slaboracidén correg
pondiente, 269 partes en peso de un polihidantoin-pg
lidster resinaso con 66,5 5 C, 6,4 % H y 12,1 % N,

b) 140 partes en peso de este polidster se
candensa a continuacidn con 248 partes en peso de
etilenglicol a 1709 primeramentc a presidn normal y
despuds en vacio., El polidster obtenido se recoge
en cresol, La solucidn cresdlica puede emplearse
para la fabricacidn de lacas de aislamiento eldctri-
co.

NOTA

Oescrita suficientemsnte la naturaleza del
invento asi como la mancra de realizarlo en la prdc
tica, debe hacerse constar que las disposiciones an
teriormente indicadas son susceptibles de modifica-
ciones de detalle en cuanto no altoren su principio
fundamental, También se hace constar que el invento
corresponds a una solicitud de Patente presentada an
Alemania, con fecha y nidmero siguientes: 1 de marzo
de 1967; n9 F 51,676 IVd/39c, acogidndose por tanto
a los beneficios que conceden los Bonvenios Interna
cionales en vigor, siendo lo que constituye la esen
cia del referideo invento y por lo gque se solicita
Patente de Invencidn por 20 afios en Espafia sobre:
"PROCEDIMIENTO PARA LA COBTENCION DE POLICARBOXILA-
TOS POLIRERCS"; .caracterizdndose por lo siguiente:

12,- procedimiento para la obtencidn de
policarboxilatos polimeros, que contienen anillos
hidantoinicos o tiohidantoinicos, y que contiene en

la molécula la unidad recurrents de fdérmula,
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Rl Rl
2 ! 2 !
R HC -~ COOR 1] R HC -~ COOR
\\ / ng " \\/
C c C—2C

en la gue los restos R, R1 y R2 significan hidrége-
no o alquilo, que también puede estar sustituido,
R3 significa restos algquiloc, arilo, aralquilo y he-
terociclicos, que pueden estar opcionalmente susti-
tuidos, R4 significa restos alquile, arile, aralqui
lo y heterociclicos, que pueden estar opcionalmente
sustituidos, X significa oxigeno o azufre, caracte-
rizado porque un etilen-l,2-dicarboxilato se hace
reaccionar con una poliamina primaria con 2 hasta 4
radicales amino, en caso dado, en mezcla con una mg
noamina primaria, al correspondiente derivado 4acido
succinico y éste entonces se hace reaccionar con un
poliisocianato o poliisotiociancto con 2 hasta 4
radicales isocianate o isotiocianateo, en caso dado,
junto con un monoisocianato o monoisotiocianato, a
GUrea o tiodrea y a continuacidn o simultaneamente
se somete a una reaccidn de cierre de anillo.

22,.- Procedimiento para la obtencidn de

policarboxilatos polimeros; tal y como queda sustan
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cialmente descrito en la presente fiemoria.

Esta fiemoria consta de 19 hojas escritas

a mdguina por una sola cara.

Madrid, 29 [—EB‘ 1968

FARBENFABRIKEN BAYER AKTIENGESELLSCHAFT.
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