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MEMORIA DESCRIPTIVA

Objeto de este invento son compuestos de fésforo

de la férmula
0__R'y

N==CHp=N=CO~CH =] R
_N—CHp-N~Co ?H H,C®  0—R
" Xt

2

en la que
Rys Bpr R'ys ¥ R'y, denotan cada uno un radical slquilico,
alquenilico o halogenalquilico con 4 dtemos de csr-

bono a lo sumos

POOR
QUALITY
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X y X* Qdenotan cada uno un radical metilico n, de pre-
ferencia, un dtomo de hidrdgenos
A significa un radicel alquilénico con 2 & 3 dto-
mos de carbonn, eventualmente substituido por
S5 grupos de alquilo inferior, alcoxilo inferior o
hidroxilos
significa un dtomo de oxigeno o de azufres; eillf
Y gignifica un radical alquilico con 4 dtomos
de carbono a lo sumo o, preferentemente, un dto-

10. no de hidrdgeno.

Particular interés presentan los compuestos de

fhsforo simétricos de la férmuls

R R

15, CH,0Y
@ N\ 12 N e A
Ry O CHz-?H-CO-N-CHg—-—N N—CH,- -co-?H——ch 0—By
X ¢ X '
"
Z
2. en la que

31, X, Y, Ay 2 tienen el mismo gignificado que antes.

Los compuestos de fésforo preferidos corresponden

a'la férmula

 A——— -

$
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Ry E 0 0
2 ——
=/ / \,/ 1
(3) \ ((‘HQOY HC~—~§JH CH,0Y /P\
R—0 CHy=CH-CO-B-CHp——N  N—CH,-N-CO-CH Hy0" “0—R
| \ / [
C
5‘ 1]
Z
en la que '
Ry, X, Yy Z tienen el mismo significado que antesv,':"j,
nientras que
10. E, vy E, significan cada uno un radical metilico, .~
metoxflico o hidroxilico o un d%omo de hidrdgenos
"o a la férmlsa
E E o
: R —0 /o AN Q O—F
15. \P/ e \\p/‘
(4) YOH,C E,-HC CH CH,0Y . )
0/ \CH CH: 002N CH ’ llf 20H N 50 CH—H C/ \O
Rl"'— 2_'.. YR "\c}_ 27 _‘ 2 —B
X " X
Z
en la que
20.
Rl' X, Yy 2 tienen el mismo significado que antess
E3 representa un dtomo de hidrdégeno o un grupo
metoxilicos
E, representa un dtomo de hidrdgeno o un grupo
metilicos y
25. E5 representa un dtomo de hidrdgeno o un grupo

de metiln o hidroxilo.



De estos compuestos gozan & su vez de predileccién

especial los compuestos de fésforo de la férmula

Ba
B/ NS \ /5B
(5) ¥,~0H.C  HO—CH CH,0-Y B et
/ r e | AV
R3'-o CH2—CHé-CO'—J-CHg—~ O/N-—-CHz-N—CO-CHz- H2 O—~R3
11} .
0
10.
en la que
R3 significa un radical etilico o, en particular.
metilicos
Yl gignifica un radical metilico o, preferentemenfe, un
15. dtomo de hidrdgenos; y
El ¥y Ep tienen el mismo significado que antes,
o de la férmula
E B
R0 O NSO 0-R
20. \.7 | A \/ "
(6) /P\ Y, <0H,¢  Ey HC 0 CH,0-Yy /1:»\ :
‘ — CH,~CHy= CO ~~N~CHy— —CH = N~ (0= CH.
Ry—0  CHy~CHj CH, \c/N CHz—N--CO—CHz-HyC' 0B,
"
0
25. en la que

Ry significa un radical etilico o, en particular, meti-;

licos
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Yi significe un radical metilico o, preferentemente
un dtomo de hidrdgenos y

E3, E4 y E5 tienen el nismo significado que antes.

Los compuestos de las férmulas (3) y (5) en los
que Ey y B, representan cada uno un grupo hidroxilico G, €n
particular, un dtomo de hidrdégeno merecen interés especial,
lo mismo que los compuestos de las férmulas (4) y (6) enflos
que E3 significa un dtomo de hidrdgeno, E 4 significa un é% Somo
de hidrégeno y E5 significa un grupo hidroxilico o bien,E4 ¥y

E5 significan cada uno un grupo metilico o, en particular,

- un 4dtomo de hidrdgeno.

Particularmente aptos han demostrado ser los. cone

puestos de Fésforo de las férmulas

HjC..Q\¥// éE?/9~"CH3

HOHoC HZ?-—-?Hz CH,0H

\
HyCm CHé—CHQ-CO—&-CHé-‘~Q\ /y*~CH2-N-CO~—CH2-—HQC O.~CH§
C .
"
o
y

CHo 0 O—.cH

\P// /\ AV

HOH,C H,C  CHy CHo0H
I /

HBC...-.O CHQ-CH2-CO-N—CH2——-N N— CHg—N-C0-CHy— HoC' 0__cH

C

0

3
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Los compuestos de fésforo de las férmulas (1) g

(8) se preparan convenientemente haciendo reaccionar:

a) 1 mol de wt producto de condensacién de
a') 2 moles de un compuesto, & lo menos, de

la férmula

(9) Rl"o\P/
N\

Ry—0 CHy— CH~—CO—NH, y T

en la que _
Ei, R2 ¥y X tienen el mismo significado que antes,
v

b') 1 mol de un compuesto de la férmula

ATN
N—H

o/ ’

L

2

(100 B8
AN

en la que

Ay d tienen el mismo gignificado que antes,

producto de condensacidén en el que los dtomos de nitrdgeno
de los componentes a') o b') estdn monometilolados y even~
tualmente eterificados,

con
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b) 2 moles de formaldehido o de un agente donador
de formaldehido,
a temperatura elevada y eventualnente en presen-
cia de un catalizador bésicos y

c) eventualmente, eterificando con 1 s 2 moles de un

alcanol provisto de 4 dtomos de carbono a lo suin.

Para la eterificacién del producto de condense=
cidn a) entran en cuenta particularmente los alcano;es‘
con 1 a 4 dtomos de carbonns pero de preferencia el‘piﬁ-

ducto de condensacidn a) se emplez en forma no eterificada.

-----

Preferentemente, para esta preparacién se pro-

cede agis

»

a) a') se monometilolan 2 moles de un compuesto‘ﬁé
la férmla (9) con 2 moles de formaldehido o
de un aogente donador de formaldehidos
a continuacidn

b') se hace reaccionar 1 mol de un compuesto de
la férmula (10) en ausencia de agua, en un
disolvente inerte y a temperatura elevades

luego

b) se metilola el producto resultante con 2 a 3 moles
de formaldehido o de un agente donador de formale
dehidos

¥y a continuacién, eventualmente,
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¢) se le eterifica todavia con 1 a 3 moles de un gl-

canol provisto de 4 dtomos de carbono a lo sumo.

Al mismo tiempo es también posible separar
los compusestos de fésforo de la férmula (1) a (8) por obro

procedimiento, en el que, primeramente,

8) b') se monometilola con formaldehide o con un .
agente donador de formaldehido 1 mol de un -
compuesto de la férmula (10) en cada uno de

los dos grupos H2N;
a continuacién

a') se hace reaccionar con 2 moles de un compussto
de la férmula (9), en ausencia de agua, en un
disolvente orgdnico inerte y a temperatura

elevada,

¥ luego se¢ hsoe reaccionar de la menera que se ha indicado

antes con los componentes b) y, eventualmente, c).

Esquemdticaments, ambas vias de reaccidn (de
las que la primera es la preferida) pueden representarse

asi, por ejemplo:

S ———————————
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Via 1:

2

a) a') .... =CO-NH, + CHQO-, CH0 + HoN-CO-....

A4

2

ses "CO"NH"‘CH OH HOCHz"I'H\I-CO— LI S

eventualmente eterificacidn

e

A

N
bt) H-I\\/PI-H
c

Z
J
b) o« o e ~CO-NH~CHé—N N-CHy=HN-CO~ . .
\./

/]
\l/ + 2 CHZO

CHZOH ﬁ/,Aw\\ CH20
. ll"'co-‘lk-CHz- \ /N"CHZ- ""CO"" « o

e) eventualmente, eterificacidn
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c)

a' ). . o —CO-NHZ

*

A
CHZO + H-N N-H + CH20
/
C
"
Z
J
A
YR

HOCH,—N N—CH,0H

2 \\ 27
C
"
Z
V)

eventualmente, eterificacién
o+
‘ H2N"‘CO_ v [ ]
V4
A
o e n"‘CO"IqH“CHQ"‘N N~CH2—NH~CO— LI T ]

"
Z

\l/ + 2 CH20
A

-CO—I—CHZ—N N-CHZ-N~CO- “ e
H,0H C CH,0H

"

\L?

eventualmente, eterificacidn
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Por otra parte, los compuestos de fdsforo de la
férmula (1) pueden prepararse también en una snla etapa,
haciendo reaccionar sirmultdneanente entre si los conponentes
a'), b') y b). A continuacién puede también aqui eterifi~

5. carge, si se quiere. De preferencia, se actia aqui, igual que
en las metilolaciones del procedimiento de varias etapas, en

presencia de un catalizador bdsico.

En ocasiones, el conpuesto netildlico o el éfér

respectivo del componente a') o del componente b') puédé:
10. hecerse reaccionar también en presencia de un cetalizador
dcido (como, por ejemplo, dcido sulfirico, deido fosférido
o, preferentemente, decido ?-toluensulfdnico) con el comgo-
nente b') o respectivamente el componente a'). De conveniencia,
el agua formada se destila en esta reaccién aceotrdpicanente.
15 Por lo generel, la reaccién se deja transcurrir a ls tempera~

tura de ebullicidn del disolvente orgdnico empleado (por

ejemplo, benceno, tolueno o xilenn), o sea, preferentemente,

a temperaturas de 60 a 1502 C.

20. Las metilolaciones con formaldehido o con un
agente donador de formaldehido (de preferencia el parafor-
maldehido) se realizan por métodos crnocidos, preferente-
nente en pregencia de un cétalizador bésico (como, por
ejemplo,'éxido de magnesio, hidrAixido s6dico, hidréxido

25, potdsico o metdxido sddico) y a temperaturzs de 50 a 1002 C.
Ia metilolacidn del producto de condemsacidén a) puede efec-
tuarse en presencia del disolvente orgdnico o después de haber

eliminado éste y también puede efectuarse con formeldehido
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acuoso. No obstante, la metilolacidn puede realizarse asimis-

no en nedio #dcido.

Para preparar los compuestos de las férmulas (1) a
(6) se emplean preferentenente amidas de dcido fosfonocar-

boxilico de la férmula

Rl__o\P/o o
7\

By —0 CHzf-fH—‘Co—'NHZ ’
X

(11)

donde A R
By ¥y X tienen el significado que ya se ha expuesto;

Interds particular presentan las amidas de Acido

fosfonocarboxilico de la férmula

R0 0
TN/
(12) P<
R3..-0/ O 5~ CH,s— 00— NH, ,
en la que
R3 tiene el mismo significado que antes,

como por ejemplo, 12 amida de dcido 3-(dimetilfosfono)-

propidnico.
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Los productos de partida preferidos de la férmula

(10) corresponden a la férnula

E N /E5
N % A
(13) HE——--?H o (14) E3'Hf ('}H2
H- N-H H-N, N-H -,
c / \?'/ .
A 7

donde los radicales
El ) E5 y 72 tienen el mismos significado que antes.

De estos compuestos resultan particularmente -

idéneos los de las fédrmulas

E E .
: 4\0 Ve
ENN 2 / \
(15) HG —— ?H y (16) E3-H(l} ({'H2
H-N N-H H-N N-H ,
/ .
c c
" (1]
0 0

donde los radicales
El a E5 tienen el mismo gignificado que antes.

Particular interéds presentan aqui la etilenurea
¥y la propilenurea. Pero también entran en cuenta compuestos
que corresponden, por ejempln, a una de las férmulas si-

guienteg:
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0~HC = CH~OH

(17) 37 [ (18) »‘:
H-N\C P S He ~ N-H
i n
0 0
5.
OH
bt
Hy00=HG ——CH~0CH 50" Nem,
3 3 2‘ i 2 .
(19) H—N N—H (20) H-N N-H -
10. o
_ o .
L] n ,.;
0 0 :
CH HaC CH. . -
: ’ 3 N/ =
AN /N
15. Hol CH, HZ? CHy ..
| =
(21) H-N 1&-1»1 (22) H~N NeH "
¢ c/ )
L " -
0 0
20. H3C\C/CH3
(23) H,CO HC/ h H
3 I (f 2
B-N  N-H
/

25. 0
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El invento atefie también a un procedimiento

k\
) /4

\'*"u 3
nr’uu?uudl
v amen

i

para la incombustibilizacidn y el antiarruganiento de
nateriales de fibra celulésica, que se caracteriza por
aplicarse a estos materiales una preparacién acuosa que
contiene a lo menos un conmpuesto de fdsforo de una de
las férmulas (1) a (8) y eventualmente un precondensado
aminopléstico endurecible,'secarse a continuacién lop::;
materiales y sometérseles a un trataniento & tempera%ﬁié

elevada.,

Para la incombustibilizacidn y el antiarru~
ganiento de materizles textiles celuldsicos se emplean.
egspecialmente los corpuestos de fésforo‘de la férmuls -
(1). Los conpuestos de fésforo de las férmulas (2) a (6)
gozan de preferencia, y el procedimiento para la incom-
bustibilizacién y el antiarruganiento tiens interés uy
especial cuando se emplean los compuestos de las férmulas
(7) u (8).

Es ventajoso que el pH de lag preparacio~

nes acuosas que contienen los compuestos de la férmula
(1) sea inferior a 5, y en particular inferior a 3. Para
lograr esto, se afladen a las preparaciones écidos minera-
les fuertes, como el dcido sulfirico, el deido nitrico,
el dcido clorhidrico o, de preferencié, el dcido ortofos—
férnicn. En lugar de los propios dcidos, y en particular
del écido clorhidrico, pueden emplearse tembién compuestos

de los que los dcidos respectivos se formen en el agua con
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facilidad (por ejemplo, aun sin calentamiento), por hidrélisis.
Como ejemplos cabe seffalar aqui el tricloruro de fésforo, el
pentacloruro de fésforo, el oxiclorurs de fésforo, el cloruro
de tionilo, el cloruro de sulfurilo, el clorure de fricianége~
no, el clorure de acetilo y sl clorure de cloroacetilo. Estos
compuestos dan en la hidrdlisis productos de escisién Q%Ql?si-
vamente dcidos (por ejemplo, dcido ciandrico y decido oL??hi-
drico). Pusde ser pues ventajnso agregar, en lugar de uno
de los dcidos fuertes que se han citado, las mezclas de égido
correspondientes a los productos de hidrdlisis de uno gé.ios
compuestos que acaban de mencionarses o sea, por ejemplé, en
lugar del &4cido clorhidrico o del dcido ortofosférico!ééiés,
una nezcla de dcido clorhidrico y 4cido ortofosférico'(dé
conveniencia en la proporcidn molecular de 5 : 1) qﬁe)é@pﬁes—

ponda al pentacloruro de fésforo.

Las preparuiciones para'la incombustibilizacién y
el antiarrugamiento pueden contener tambidn un catalizador
deldo latente para la aceleracidén del endurecimiento del
precondensado aninopldstico eventualmente presents y para la
reticulacidn de los compuestos de la férmula (1). En calidad
de catalizadorses dcidos latentes son utilizables los catali-
zadores conocidos para el endurecimiento de aminoplastos
snbre material celuldsicos por ejemplo, el dihidro-ortofog
fato de aronin, el cloruro de magnesio,.el nitrato de zinc,

y'en particular, el cleruro de amonio.



5.

10.

15.

20,

25.

=17 =

575176

Ademéds de los compuestos de la férmula (1) ¥ de

los aditivos necesarios para el ajuste del pH, las prespa=
raciones ufilizables gsegin este invento pueden contener to-
davia otras materias. Bn calidad de solubilizentes, hen demos-
trado ser favorables los disolventes orgédnicos snlubleg en
agua, como los aleoholes (por ejemplo, el etanol). Ie ddiéﬁén
de precondensados aminopldsticos es ventajosa para logfar'

un buen apresto incombustibilizante resistente al laﬂado;

pero no es estrictamente necesaria,

Por precondensados aminopldsticos sé entienden
los productos de adicién de formaldzshide a compuestos de:
nitrédgeno metilolables. Cabe sefialar las 1,3,5-amino-tria-~
cinasg, como las melaminas N-substituidas (por ejemplo, la
N~butilmelamina), las N~trihalogen-metilmelaminas, lo mismo
que la amelina, las guanaminas (por ejemplo, la benzoguana-
nina o la acetoguanaming) o también diguanaminas. Entran
adends en cuenta: las alquil- o aril-ureas ¥y ~tioursas,
las alquilen-ureas o -diureas (por ejemplo, etilenurea,
propilenurea o acetilendiurea) o en particular la 4,5-
dihidroxiimidazolidona-2 y los derivados de ella (por ejen-
plo, la 4,5~dihidroxiimidazolidona-2 substituida en lg
posicién 4 junto al grupo hidrnxilico con el radical
-CH,CH,CO-NH-CH,0H). Se emplean con preferencia los com-
puestos metildlicos de una urea, de una etilenurea o de

la melamina. Los productos mds valiosos resultan por 1o



5.

10.

15,

20.

U
i

18

375176

general de productos de la mayor netilolacidn posible. En

calidad de precondensados aminopldsticos son aptos tanto los
aninoplastos precondensados predominantemente monomoleculares

como los rds altos.

También los éteres de estos precondensados q@i@p~
pldsticos pueden emplearse junto con los compuestos de{?é}
férmula (3). Son ventajnsos, por ejemplo, los éteres de.:
alcanoles (como el metanol, el etanol, el n-propanol, el:iso~
propanol y el n-butanol) o los.pentanoles. Sin embargogzgé
conveniente que estos precondensados aminoplédstices seaﬁ,solu-
bles en agua, como, por ejemplo, el éter dimetilico dguééhta-

metilolmelanina.

También puede ser ventajoso que las preparaciones
contengan un copolimerizado, obtenible por polimerizacidn

en emulsidn acuosa, de:

a) 0,25 a 10 # de wna sal alealinotérrea de un deido

monocarboxilico alfa,beta~etilénicamente

insaturado,

b) 0,25 a 30%# de una N-metilolamida o un N-metilolamidp
éter de un 4dcido monocarboxilico o dicar~ .
boxilico alfa,beta=ctilénicamente insatu-

rado ¥y

¢) 99,5 a 60 % de otro compuesto, 2 lo menns, copolime-

rizable.
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Estos copolimerizadns y su preparacién son igual-

) "

et b
fﬂﬁ%ﬁﬁﬁ{

nente conocidos. Con el empleo sirulténeo de un copolimeri~
zado de esta indole puede influirse favorablemente en la re-
sistencia al desgarro y la resistencia al frote del material

fibroso tratado.

L

Otra adicién que cabe citar, en muchos casos-.
ventajosa, es un aprestante ablandador, por ejemplo una
emuilsidn acuosa de polietileno o de copolimerizados de eti-

leno.

El contenido de la preparacién acuosa en com-
puestos de la férmula (1) se mide de conveniencia de; modo

que se aplique del 15 al 40 # el material que se trata.

.

En este punto hay que tener en cuenta que .
los materiales textiles corrientes en el comercio hechos
de celulosa natural o regenerada pueden absorber entre
50 y 120 % de una preparacién acunsa. Normalrente, las
preparaciones acuosas contienen de 200 a 700 g por
litro, y preferentemente de 300 a 500 g por litro, del

compuesto de fosforo de la férmula (1),

La cantidad del aditivo que se necesita para
ajustar la concentracién de iones de hidrégeno a un In-
dice inferior a 5 depende del pH que se elija y de la
naturaleza del aditivo, por cuanto en ningdn caso se pue-
de bajar de cierto minimo. Por 1n general es recomendable
cierto exceso sobre la cantidad minina, Los excesos gran-

des no ofrecen ninguna ventaja y pueden incluso resultar
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perjudiciales.

Si se afiade btodavia a la preparacién un poli-
nerizado del tipo que se ha expuesto, es ventajoso que
la adicidn se efectie en cantidades pequefiass por ejemplo
1 a 10 % respecto a la cantidad del compuesto de la ?ﬁ;}
nula (1). Lo mismo cabe decir de un eventual ablandadbg;

para el que las cantidades respectivas pueden ser igusl-

mente de 1 a 10 %.

Les preparaciones se aplican a los materiales
fibrosos celulésicos (por ejemplo, lino, algodén, sede
artificial o lana celulédsica) o también a mezclas ds fi-
bras de tales materiales y otros, como lana, fibras dg’
poliamida o fibras de polidster, lo cual puede realiza?se
de manera ya conocida. De preferencia se actia convéénero
en piezas y se impregnan éstas en un fular de la.construc-
cién corriente, que se ha cargadn con la preparacidén a la
temperatura del ambiente. Sobre polidster-algodén, seda
artificial de viscosa y en particular algodén, se logran

efectos ignifugos particularmente bucnos.

Bl material fibroso asi impregnado debe luago
sécarse, lo cual se efectia convenientemente a temperatu-
ras hasta 1002 C. A continuacién se le somete a un trata-
miento térmico seco, a temperaturas superiores a 100¢ C
(por ejemplo, entre 130 y 2002 C y, preferentemente, entre

140 y 1702 C), cuya duracidén puede ser tanto mds breve
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cuanto mds alta sea 1a temperatura. Bsta duracién del calen-

L

tamiento es, por ejemplo, de 2 a 6 minutos a temperaturas

de 140 a 1702 C,

Cuando el medio de reaccidén es fuertemente dcido,
resulta conveniente un lavado ulterior con un agente, acep-
tor de dcido (de preferencia, solucién acuosa de capbéﬁéto
sédico), a temperatura, por ejemplo, de 402 C hasta ol

punto de ebullicidn y durante 3 a 10 minutos.

Como ya se ha indicado, pusden por el procedimien-
to aquf expuesto obtenerse aprestos ignifuges y antisrru-
gentes que ss conservan en alto grado aiun despues de la-
vado repetido o de limpieza quinica y que no ocasionﬁﬂ
ninguna merma intolerable de las propiedades mecénicaé'

textiles del material tratadn.

Una ventaja especial del procedimiento aqui ex-
puesto es el hecho de que los materiales de fibra celuld~
sicos tratados resultan al mismo tiempo ignifugos e ina-
rfugables aun sin el empleo conjunto de precondensados
aminopldsticos. En particular, junto con el apresto igni-
fugn, se mejoran considerablemente las propiedades de arru-
ganiento en humedo de los materiales de fibra tratados. Asi-
mismo puede obsgrvarse wna notable mejora del dngulo de arru-

gamiento en seco.

En los ejemplos que siguen, en tanto no se indique

otra cosa, los porcentajes y las partes son unidades en Peso.
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Los volimenes se roficren a las partes en peso como el

mililitro al grano.

FJEMPLO 1

En un sgitador de 500 volumenes, provisto dé ..
termdmetro, refrigerador de reflujo y separador de ague,
se suspenden en 200 partes de tolueno 139 partes (0,5Ymo-
les) de amida de dcido 3—(bis-z-cloroetilfosfono)-ppo?%éni

co, 15,4 partes (0,5 moles) de paraformaldehido al 97;5 %,

- 21,5 partes (0,25 moles) de etilenurea y 2 partes de meti-

lato sédico en polvo y se trata la suspensién duranﬁé wa
hora a 1002 C de temperatura interna. Iuego se eleva la
temperatura hasta la de reflujo del tolueno y se véie}i-
minando aceotrépicamente el agua originada en la coﬁdénsar
cifn, que se recoge en el separador de agua. En el curso
de 3 horas se obtiene la cantidad tedrica de 9 partes de
agua. Transcurrido dicho tiempo, la reaccidén queda termi-

nada y ya no se obtiene mds agua.

Un tercio de este producto de condensacidén ge
descarga en vacio del tnlueno y el residuo (73 partes) se
disuelve en caliente en 350 partes de n-butanol y se filtra
para separar las porciones insolubles. Del filtrado se exi-
me en vacio el n-butanol. Residuo: 58 partes de un jarabe

viscoso.

S¢ vuelve a disolver este jarabe en 300 partes de
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dicloroetane simétrico, 2 252 C, y por adicidn de 5 partes

EN sy

* “““lum s

de kieselgur y nueva filtracidén se aislan las porciones
insolubles. El filtrado limpido se descarga en vacio y a -

40¢ C del dicloroetano simétrico.

5e Residuo: 54 partes de un jarabe viscoso y ama-
rillento, que exanminado por cromatografia de capa delgada

aparece como un producto prdcticamente homogéneo.

Fl espectrogrema infrarrnjo, el espectrograma

de masas y el andlisis elemental confirmen la férmule -

10.
Cl-CH,CH,O0 O QCH,CH,~C1
(24) \
AN
01~CH20H20 CH2CH200NHFCH2-—N\C/ﬁ—-CHQ-HNOCCHsz QCAQCHQ-CI
"
15, : 0
indicada por los resul tados del andlisis para el producto
de la reaccidn.
De nmanera andloga puede determinarse tambidén 1lg
20, egtructura de los respectivos productos de regccidn en los

Ejemplos 2 a 14.

Los dos tercios restantes, no purificados, del
producto de reaccidén toluénico se mezclan con 10,3 partes
de paraeformaldehido al 97,5 % y 1 parte de metilate sddico

25. en polvo y se metilola la mezcla durante ung hora a 1002 C.
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Iuego se enfria y se diluye con 135 partes de metanol, se

f

filtra para separar unas pocas porciones insolubles y se

elimingn en vacio y 2 502 C el metanol y el tnlueno.

Se obtienen 117 partes de un jarabe limpido,
amarillo, que se disuelve con linpidez en agua/metanol{w'g
(9 : 1) ¥ que contiene précticamente el 100 % de substan-—
cia activa. A juzgar por el contenido avoriguado de for;r
naldehido, se trata fundamentalmente de un compuesto QGnlp

férmulg

a

C1-CH,CH,0 O 0 OCH.CH -C1
272 Al
\P/ HyC = CH, \\P/O
1-CH,,CH.G \CH CH,CON—CH,—N N-C c/ \ CH. CH,CL
C1-CHyCH, pOHOO O™ | JrOHzJ00CH,H,0  0CH Ol
HOH,C ¢ CH,OH
0

Corio impureza, el producto de la reaccién con-
tiene todavia porciones de compuesto monometildlico y de
compuesto no metilolado, lo cual ocurre asimismo en los pro-

ductos de reaccién de los sjemplos 2 a 14.

BJEVMPLO 2

BEn un natraz agitador de 2500 volinmenes, provisto
de separador de agua y termémetro, se llevan a ebullicién

en reflujo, con agitacién rdpida, 188 partes (2 moles) de
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etilenurea (91,5 %) en 800 partes de benceno y seguida-

mente se deshidrata. Se nbtienen 16 partes de agua.
Tuego se afiaden 880 partes (4 moles) de amida de 4cido
3=(dinetilfosfono)-metilolpropidnico y 5 partes de
5. nmonohidrate de dcido p-toluensulfdnico y se deja.reaQCio—

nar & temperatura de reflujo. Se origina asf en 14 h@rés
un total de 74 partes de agua de condensacidn, que éé:g
recoge en el separador de agua. Al cabo de dicho tiempo
ya no se forma mds agua. Se destila entonces el benceno

10. en vagio, se enfria hasta 402 C y se agregan 330 parﬁés
de solucidn acuosa de formaldehido (al 36,4 %). Luego se
calienta a 602 C y se metilola durante itres horas §on:un
pH de 8,5 a 9. FEl pH se rantiene constante por adiéiéﬁ
sucesiva de un total de 17 partes de solucidn de hidréxido

15. gédico al 40 %. Despuds del enfriamiento, se obtienen
1360 partes de un producto limpide, incoloro y poco vig=
cos0, que corresponde en esencia & la férmula (7) y que

presenta un contenido de materia sélida del 82 4.

20,  EJEMPIO 3

En un agitador de 2000 voliurnenes, provisto de
separador de agua y termémetrn, se ponen en reflujo, con
agitacidn rdpida, 660 partes (3 moles) de amida de dcido
3-(dimetilfosfono)=metilolpropidnico el 96 %, 150 partes

25, (1,5 moles) de propilenursa y 4 partes de monohidrato de

deido p-toluensulfénico en 500 partes de benceno. En el
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curso de 24 horas se forma de esta manera un total de 47

partes de agua de condensacifn, que se recoge en el sepa~
rador de agua. Transcurrido dicho tiempo &a no se forma
nas agua. Se destila entonces el benceno todo lo posible

y se enfria hasta 50° C, A continuacién se afiaden 247 par-
tes de snlucién acuosa de formaldehido (al 36,4 %) Yiaé
netilola durante 3 horas a 602 C y con pH de 8,5 a 9;:31
pH se mentieno constante por adicidn sucesiva de un total
de 10 partes de solucidén de hidréxido sédico al 40 %+ Des=
ples del enfrismiento, se obtienen 980 partes de un produc-
to limpido, incoloro y poco viscnso, que correspondg'en
esencia a la férmula (8) y que presenta un contenidn de

nateria sdélida de 71,7 %.

EJEMPLO 4

En un agitador de 500 volimenes de capacidad,
provisto de termémetrn, refrigerador de reflujo y separa-
dor de agua, se suspenden en 200 partes de tolueno 211 par-
tes (1 molj de anida de decido (B-dimetilfosfono)—metilolpng_
piénico, 58 partes (0,5 moles) de hidroxipropilehurea y
1,5 partes de monohidrato de dcido p-toluensulfénico y se
condensa la suspensidn a la temperatura de reflujo del
toluenn. El ague que se va formando se separa aceotrdpica~
nente ¥y se recoge en ¢l separador de agua. Al cabo de 5
horas queda terninada la reaceidn y ée ha obtenido la canti-

dad de agna calculada tedricamente (18 partes). Despuds del
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enfrianiento hasta 60¢ C, se afiaden 82,4 partes (1 mol)

[ 4 5
e B Y/ 14
N3 W3
: l'mnml,-f
IRUUNN

:;ﬁ&zm’

de una snlucidén acuosa de formaldehido 21 36,4 %'Y se
apire el tolueno que se ha segregado cn la superficie

de la solucidn acuosa formada. En lugar del separador de
agua se aplica shora a la instalacién un elecirodo de pg.
A continuacién se netilola durants 4 horas & 602 C, mien-
tras se mantience el pH entre 8,5 y 9 por adicién graébéi
de un totel de 14 partes de snlucién de hidrdxido sédico
al 30 %. Iuego se elimina en vacio ¢l tolueno restanto

y se filtra a la ter:peratura ambients. Se nbtienen 305
partes de un producto siruposo, soluble en agua, que con=-
tiene 90 % de substancia activa y que, a juzgar por el indice

averiguado de formaldehidn, corresponde en esencia a la

formla
CH,0 0 OCH
3 \‘49 Q\P/' 3
(26) P HOH,C co CH,OH
enyo’ om0 CON /) ;
H L CH
2 \ / 2
fH
OH

EJEMPIO 5

BEn la instalacién que se ha descrito en el Ejemplo
4 se suspenden en 200 partes de benceno 211 partes de amida

de deido (3-dimetilfosfono)-metilolpropidnico, 59 partes



5,

10.

15.

20.

25.

28

375176

(0,5 moles) de dihidroxietilenurea y 1,5 partes de nonohi-

drato de dcido p~toluensulfénico y se condensa la suspen-
sién a la temperatura de reflujo del benceno., Al cabo de
% horas 1o remccién queda terninada y se¢ han recogido
17,5 partes de a2gua. Se enfria entonces hasta 50 2 C, se
elinina el benceno en vacio, se agregan consecutivameﬁtﬂi
30,8 partes de paraformeldehido al 97,5 % y 3,5 partés de
netilato sddico en polvo y se metilola durante 2 hnras'a
1002 C. Despuds del enfriamiento se obtienen 287 partes’
de un producto muy viscoso, soluble eh agua, que contiene
précticanente el 100 ¢ de substancia activa y que a jﬁz-
gar por el indice averiguado de formaldehido corresponde

en esencia a la férmule

CHyQ O OCH,
V4 HOHC — CH-OH v
(27) ‘ i \
CH30 H20H200§-0H2~N N-—-CH2~NOCCH2H2¢/ 0CEH3
HOH,C ¢ H,0H
0

EJEMPLO 6

En la ingtalacién que se ha descrito en el Ejem~
plo 4 se suspenden en 200 partes de benceno 181l partes
(1L mol) de anida de dcido 3-(dimetilfosfono)-~propidnico,
218 partes (0,5 moles) de una solucién acuosa gl 50 % de

un producto de la férmula



(28) CH;0—HC  CH,

|

HOM0— N\~ J —CHp0H

¥y 1,25 partes de monnhidrato de dcido p—toluensulféﬁlco
5. y se condensa la suspensién a la tenperature de reflﬁjo
del benceno. Se obtienen 128 partes de agua, de lag que
109 partes proceden de le solucidn acuosa del proﬁupto
de la férmula. Resulta pues que se hen obtenido 17 par-
tes de agua por la reaccidén de condensacidn. Segu}dgmente
10, se enfria, se diluye con 200 partes de metanol, se_filtra
y se elininan en vacio y a 502 C el benceno y el metanol.
El producto de la condensacidén contiene todavia 4 paftes

do formaldehido combinado. Rendinicento: 287 partes.

En un agitador de 500 volumenes de capacidad,

- provisto de terndmetro y electrodo de pH, se disuelven
las 287 partes de producto de condensacién obtenidas an-
tes en 85 partes de una solucidén acuosa de formaldshido
al 35,3 % ( =1 nol de CH,0), se calienta la solucién a

20, 602 C y se metilola a esta tenperatura durante 6 horas,

nientras se nantiene el pH entre 8,5 y 9 por adicidn de

4 partes de solucién de hidréxido sédico al 30#. Después
del enfriamiento se obtienen 375 partes de una solucién
incolora, limpidae y poco viscosa, que prosente un contenido
de materia activa de 83 % y que a juzgar por el Indice

25. averiguado de formaldehidn corresponde en esencia a la



férmula:

AN
CH G ~ 0 OCH
3Q\449 / \\ Q§§/ 3
P CH;0 HC CHp
(29) /\ , /\
CH3O CHZCHZCO CH2__N -—-Cgé-NOC—CHéH20 QGH,

CH,,OH H,OH o

n

EJEMPLO 7
10.

De nanera andlogza a la descrita en el Ejenplo 5,
se condensen 295 partes (1 mol) de arida de dcido 3~(dibu~
tilfosfono)-netilolpropidnico y 43 partes (0,5 moles)‘de
etilenurea y se metilola consceutivamente con 30,8.partes
15. de parafornaldehido al 97,5 %. Se obtiene un productb ange-

rillento, poco viscoso, escasarente soluble en agua y que

presenta un contenido de materia activa del 100 ¢ prdcti-

canente. Este producto corresponde en esencia a la férmula

20.
C,H,0 0 0. .0C
4 9>/ HQT_‘CHQ . \:/0 4H9 .
C,H \CHZCH CONewe CHo— N, L -\ /'\
4 90 2CH, ‘a- — ﬂuCHz OCCHZHQC OC4H9
] CH20H Y ., HZOH
25, 0
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EJEMPLO 8

En la instalacidén que se ha descrito en el
Ejerplo 4 se suspenden en 200 partes de tolueno 152,4
partes (0,58 moles) de-amida de deido 3-(dislilfosfo-
no)-metilolpropidénico, 29 partes (0,58 moles) de prop;—
lenurea, 0,78 partes de monohidrato de dcido p—tolﬁengul-
fénico y 0,27 partes de hidroquinona y se cnndensa.lé
suspensién a la temperatura de reflujo del toluenq. Se
obtienen 10,5 partes de agua, 1lo que corresponde a‘ia can-
tidad tedrica. Después del enfriamiente haste 602 C, se di-
luye emn 200 partes de metennl, se filtra para separsr
los vestigios de porcionas insolubles y se elimihan-a
502 C y en vacio el teoluenn y el nmetanol. A continuacién
se mezcla el prnducto de cmndensacidn siruposo con 17,
partes (0,58 molos) de paraformaldehide al 97,5 % y
1,8 partes de nmetilato sdédico en polvo y se nmetilola la
mezcla durente 2 horas.a 1000 C. Despuds del enfriamiento
se nbtiene un producte muy viscnso, que gs senluble en
agua y que pregenta un contenidn de rateria activa del

100% prdcticamente.

A juzgar por el contenido averiguado de formal
dehido, el producto de la rcaccidn corrcsponde en esencia

a la formala



CH =CH-CH2O 0 N 0 OCH2-0H=CH2

\ 7/ HoC  “CH, V4

| |

A
CH2=CH-CH26/’ CH20H2001-CH2-N N-CH -NOCCH2H20 OCH2-0H=CH2

2
HOH, C . CHyOH

2
(31)

"

0

5. BJEMPLO 9

En la instalacién que se ha descrito en el |
Ejemplo 4 se suspenden en 200 partes de tnlueno 105,5
.partes (0,5 rinlas) de.amida de 4cido 3-(dimetilfosfoho)—
netilolpropidnico, 21,5 partes (0,25 moles) de etilenursa
10- y 0,7 partes de monohidrato de deido p—toluensulf6nicb
y se condensa la suspensién de la manera ordinaria. éuan-
.do 52 ha obtenido la cantidad calculada de agua, se A
afiaden, a 1002 C, 15,4 partes (0,5 moles) de parafﬁfmal-
dehido al 97,5 ¢ y 1,5 partes de metilato sédico en
1 polve ¥ se prosigue el tratamiento & 1002 C durante 2
horas. Despuds del enfriamiento hasta la temperatura del
ambiente, se excluye el tnlueno y se afladen al compuesto
metildlico formado 200 partes de metanol, con'lorque se
origina una solucidn. Se reenplaza el separador de agua
20 por un tubo de introduccidn de gas y se zjusta el pH a
2,3-2,8 por medio de dcido clorhidrico gaseoso. Se prosié'
gue el tratamiento durante 2 horas a 602 C y con el pH
antes indicado y luego se enfria y se nentraliza hasta pH
7,5 con carbonato sédico s6lido. Luego se filtra la gnlu-~

25, cidn y se excluye el metanol en vacio y a 40¢ C.
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El residuo es un jarabe amarillento, poco

viscoso, que prosenta un contenido de materia activa del
100 % précticanente y que resulta soluble en agua con

linpidez.

"

-
)

BEste compuesto corresponde en esencia a la

Férmula

CH.O 0 Q OCH
3 3
\P/ Hy G~—CH,, \P /

/N 7\

CH,0 CH, CH,CON-CH,-N //N-~CH§'“NOC—CH?—H2¢: ‘ OCH3

3
0
EJEMPLO 10

En la instalacién que se ha descrito en el
Ejemplo 4 se suspenden en 200 partes de tolucno 105,5
partes (0,5 moles) de amida de dcido 3=-(dimetilfosfono)=~
netilolpropiénico, 36,5 partes (0,25 moles) de dimetoxi-
etilenurea y 0,7 partes de monohidrato de dcido p~toluen~-
sulfénico y se condensa la suspensidon de la manera ordi-
naria. Se obfienen alrededor de los dos tercios de la
cantidad calculada de agua de condensacisn. Después de
afiadir 15,4 partes (0,5 moles) de paraformaldshido el
97,5 % y 1,5 partes de metilato sddico en polvo, se metilo-
la a 100¢ C durante 1% horas y luego se enfria y se diluye
con 200 partes de metanol. Después de separar por filtra-

cidn los vestigios de porciones insnlubles, se excluyen
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en vacio y a 502 C el metanol y el tnlueno. Se obtienen

136 partes de un producto sAlido, que despuéds de desne-
nuzado aparece en forma de polvo y es soluble en agua.

A juzgar por el indice averiguado de formaldehido;°éé

LI g
-

trata en esencia del conmpuesto siguiente: saus

CH,0 Q OCHAZJ
3\/ \/

CH30HC -—CHOCH3

CH //\\ l '

3O CH20H200-N;CH2-N N-CHZ-N-OC-CHQ-Hac OCH3,.
HOH, H20H :

EJEMPLO 11

En la instalacién que se ha descrito en el
Bjenplo 4 se suspenden en 200 partes de tolueno 181
partes (1 mol) de amida de deido 3-(dimetilfosfono)-
propidnieo, 51 partes (0,5 moles) de etilentiourea,
30,8 partes (1 umol) de paraformaldehido &l 97,5 % y
4 partes de metilato sddico en polvo y se trata la sus-
pengién durante una hora a 1002 C de temperatura inter-
na. Lusgo se eleva la temperatura hasta la de reflujo
del tolueno y se va excluyendo aceotrépicamente el
agua originada en la condensacidn, la cual se recoge
en el separador de agua. En el curso de 3 horas se ob-
tiene la cantidad tedrica de agua, de 18 partes. Trans-
currido dicho tiempo, la reaccidn qﬁeda teorminada y ya

no se origina mds agua.
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Se enfrfa entonces hasta 1002 C y se afiaden otras
30,8 partes (1 mol) de paraforraldchido al 97,5 %, lo
nismo que otras 3 partes de metilato sAdico en po}vp, ¥y se
prosigue el tratamiento a 1002 C durante 1% horas}jﬁpego
se enfria ¥ se diluye con 200 partes de netanol, ibf&ue
origina una suspensién sirupesa, dificilmente f11§}é§1e.
Después de elininar el metansl y el tolucno en vacio y a
50¢ C, ge obtiene un prnducto muy viscoso, de blanbﬁra
opalina, que es solublec en agua con un poco de turbisdad.
El contenido de materia activa asciende prdcticamente al
100 %. A juzgar por el contenido averiguado de formaldehida,

se trata en esencia del compuesto siguiente:

CH;0 0 o OCH,
/\ ‘ 2\
CH,0' CHy=CH,-CO-N~CH ~N  N-CH,-§~OC-CH,~H,C OCH

3 o=CHy AN 2 3
~ HOH,C o CH,OH
S
EJEMPLO 12

Se repite el Ejerpplo 9, con la excepeidn de efec-
tuarse la reaccién eterificante en presencia de 220 partes

de n-butanol (en lugar de 200 pertes de metanol),

ElL residuo es un producto amarillento, de visco-

sidad mediana, con un contenideo de nateria activa del 100 ¢
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précticanente y que es soluble con limpidez en una mezcla

de 9 partes de agua y 1 parte de metanol.
Este conpuesto corresponde en esencia a la férmula

o, -
E

CH.0 0, 0CH;
3 <3
/ : \_
CHy0 CHQ-CH2~CO-I\‘I-CH2-N N-CHZ—I‘\I-OC-CHz-HZC/ ocHy
HoC ,0H,C C CHp0C Hg
0
EJEMPLO 13

En la instalacidn que se ha descrito en el Ejemplo
4 se hacen rsacclonar de manera andloga & la que se ha
expuesto en el Ejemplo 11, en 200 partes de tolugno, 97,5
partes (0,5 moles) de anida de dcido 3-(dimetilfosfono)=2-
metilpropidnico, 21,5 partes (0,25 noles) de etilenurea,
15,4 partes (0,5 moles) de paraformaeldehido al 97,5 ¥ y 2
partes de metilato sdédico en polva. Se obtisne la cantidad

tedrica de agua.

La netilolacidn se realiza con 15,4 partes (0,5
moles) de paraformeldehido al 97,5 % y otras 1,5 partes
de metilato sdédico en polve, durante 2 horas y a 100¢ C,
y después del enfriamiento se diluye-con 300 partes de ne-
tanol. Se filtra la s~lucién resultente, para separar las

porciones insolubles (21,5 partes de producto insoluble,
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presuniblenente porciones polindricas) y se eliminan en
vaoip_el tolueno y el metanol. Se obtiens un producto
anarillo, muy viscoso, que es s~luble en agua y que con-
tiene practicenentse el 100 ¢ de substancia activat Aﬁjuz-
gar por el contenido averiguado de formaldehido, ée:%rata

en esencia de un compuesto de la férmula: '2'

CH,Q Y\ 0CH,
) HOHQC He‘i“‘iﬂz CH,0H \/
ot \CH2

-C~CO—N—CH ~N  N-CH &-OC—C-H OCH
2 \C/ 2 éHQ 3
3 " 3
0

EJEMPLO 14

En la instalacidn que se ha descrito en el
Bjemplo 4 se hacen reaccionar de nanera andloga a la
que se ha expuesto en el Ejemplo 11, en 200 partes de to-
lueno, 45,25 partes (0,25 noles) de arida ds deido 3-
(dimetilfosfono)-propidnico, 48,75 partes (0,25 noles)
de anida de dcido 3-(dinetilfosfono)-2-netil-propidnico,
21,5 partes (0,25 moles) de etilenurea, 15,4 partes
(0,5 moles) de paraformaldehide al 97,5 % y 2 partes
de nmetilato sddico en pnlvn. Se obtiene la cantidad

tedrica de agua.

La netilolacién se 1lleva a ceabo con 15,4 partes



5

10.

15.

20,

25,

(37)

375176

(045 moles) de parafornaldehido al 97,5 % y otras 1,5
partes de metilato sddico en polva, durante 2 horas y a
1002 C, y deospués del enfriamienta se diluye con 300
partes de netanol. Se filtra la solucidén resultanfég :
para separar las porciones insnlubles (8 partes),q;wéé
eliminan en vacio el tolusnn y el metanol. Se obtiéﬁé

un producto sAlido, quebradizo, que despuds del dé;me;
nuzeniento aparece en forma de polve ¥ que es soluble

en agua con limpldez. A juzgar por el contenido averigua-

do de formaldehido, se trata en esencia del compussho

siguiente:
CH;0 0 o\' OCH,
\/ cl:Hzon H,C~—CH,, CH,O0H \P/

CH3O CH2~?-CO~N—CH2~*~N /?"CHz'fN-OC—CHé‘Hzc OCHQ
CHy )
n

0

EJENMPLO 15

Con uno de los baflos acuosos A a D de la tabla I
que sigue se fulardea un tejido de algoddén. La absorcién
de liquido asciende al 80 %. Se seca a temperatura de 70 -
a 802 C y a continuacién se endurece durante 4% minutos a
1602 C. Se lava entonces el tejido durante 5 minutos y a
temperatura de ebullicidn en una sniucién gue contiene por

litro de agua 2 g de carbonato sdédico anhidro, se enjuaga
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y se seca. Una parte del tejido se hierve por 5 veces,

W

durante 30 rinutos, en una solucién que contieng 2 g de
carbonato sédico y 5 g de jabén por litro de agua ( =

lavado SNV-4 por 5 veces). T

A

5. Cada una de les piezas de tejido se eﬁéaya
luego respecto a la incombustibilidad y la resistencia al
arruganiento (prueba vertical segin DIN 53 906).VL§;
resultados de estas pruebas estdn tarbién compendiados

en la tabla I que sigue.




Conponentes sin trataniento con
trata- la proeparacidn
niento —

A B G .. D
Producto segin el Ejenplo 2, g/l 480 | 480 | ~-.. -
Producto seguin el Ejemplo 3, &1 - - 529: ! 520
Eter dimetilico de pentemetilol 80
nelamina (2l 60 %), g/1 - 80 - :
: 00
Etanol 005 | 225 | 209 zfl_h
5 | 5
NH,Cl g/l 5 ° —
Registencia & la inflamacidn
despuds de lavado final:
0
Tiempo de combustidn (en segundos) arde 0 0 ©
. 0
Tiempo de ignicidn (on segundes) 0 ol ©
9
Longitud de desgarro (en cn) 10,5 942 10
después de lavado SNV-4 por 5
veces:
7 Tiempo de combustién (en segundos) arde 0 0 0
0
Tienpo de ignicidn (en segundos) 0 0 J ‘
9
Longitud de desgarro (en cm) 10 9,5| 13 "
Resistencia &l arruganmiento
Angulo de arruganiento (promedio .
de 10 muestras? .
el geco [ {] 69 95 o 79
en hinedo [ £ 57 P22 - 1139




EJEMPLO 16

" Con uno de los bafios acunsos E a K de 1a tabla II
que sigue se fulardea tejido de algoddn, tejido defseda arti~
ficiel de viscosa y tejido de poliéster y algodén.f@éﬂabsor-
5. eién de liquido es de 80, 85 y 90 &, respectivamente.. Se seca
a temperatura de 70 2 802 C y a continnacidn se endurece
durante 5 ninutos a 1452 C. Se lavan luego los teji&Qé duran-
te 5 minutos y a temperatura ds ebullicién (para el algodén)
o a 602 C (para la seda artificial de viscosa y lan;;;;la de
10. polidster y algoddn), en una solucién que contiene por.litro
2 g de carbonato sédico anhidro, se enjuaga ¥ se secé;:Uha
parte del tejido se hierve (para el algodén) o se iévé‘a
602 C (para la seda artificial de¢ viscosa), por 5 veces
y durante 30 nminutos, en una solucién que contiene 2 g de
15. carbonato sbédico y 5 g de jabdn por litro de agua. ( = 5

lavados SNV~4 o respectivamente SNV-3).

Las diversas piezas de tejido se ensayan luego ras-
pecto a su resistencia a la inflanmacidén (prueba vertical

segin DIN 53 906). Los tiempos de ignicidn son:

20.
para el algoddn 6 segundos
para la seda artificial de viscosa 6 segundos
para la mezcla de poliéster y
algodmm 12 segundos
25 Los resultados de esta prueba estdn asimismo compen-

diados en la tabla II.
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TABLA II II

Conponentes

sin

trata—'
nisnto

Trataniento con la
. X
preparacion

v

F

G

H

T

Producto segin &l Ejemplo
2, &1

Producto segin el LEjenplo
4, &/1

groducto segin el Ejerplo
]

Producto segin el Ejemplo
6, g/1

Producto segin el Ejemplo
8, ¢/1

HOO

390

460

400

439

bdtor dimetilico de pentanme
tilolmelamina (2l 60 %) &71

80

80

80

8a

H3P04 (a1 85 %) , g/l

30

30

30

30

30

30

30

|_Resigtencia a la inflamacid

Algodén
después de lavado final:

Tiempo de combustién (en
segundos)

Longitud de desgarro (en
cn)

]

arde

10

95

9,5
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TABLA II

{ A\l
gl
%wmmﬁg
ir' yrlllllm; (w1

(continuacidn)

Conponentes

sin
trata-

Trataniento con la
preparacién

niento

e )

F G H I

+ después de lavado SNV-4
por 5 veces:

Tiempo de combustidén
(en segundos

Longitud de desgarro
(en cm)

Seda artificial de viscosa

dzspuds de lavado final:

Tiempo de combustidn
(en segundos)

Longitud de desgarro
(en om)

+ después de lavado SNV-3
por 5 veces:

Tiempo de combustidn
(en segundos)

Longitud de desgarro
(en cn)

Mezcla de polidster y al-
godon
después de lavado final:

Tiempo de combustidn
(en segundos)

Longitud de desgarro
(en cn) ,

arde

arde

arde

11

8,5

9,519 | -~ 18,5 ip

10,5} - 9 18,5 | 95

13,5} 13,5

11
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10.

BEJEMPLO 17

Con uno de los bafios acuosos I a Q de la tabla
III que sigue so fulardea wa tejido de algodén. Ia gbsor-
cién de liquide asciende al 80 %. Se seca a tempera?@i@ de
70 a 802 C y a continuacién se endurece durante 5 mﬁng%os
a 145¢ C. Lucgo se lava el tejido durante 5 minutos y a tem~
peratura de ebullicién en una solucién que contiene por
litro 2 g de carbonato sddico anhidro, se le aclara yAse le

geca.

A continuacidn se ensayan las diversas pieéésl
de tejido respecto a la resistencia a la inflamaciérg:‘fj
(prueba vertical segin DIN 53 906, 6 segundos de tiempo
de ignicidn). Los resultados de este ensayo estdn coupen-
diados en la tabla IIIL.
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TABLA TIT

N 3

4
?Mﬁﬁ

gy’

+
.
it

Conmponentes

gin
trata~
miento

Trataniento con la
preparacion

M

N

0

P

Producto segin el Ejemplo
1, &1

Producto segin el Ejemplo
4, &1

Producto saegin el Ejemplo
9, &/1

Producto segin el Ejemplo
10, &1

Producto segin el Ejemplo
12, g/1

Producto segin el Ejemplo
13, &1

490

435

355

355

DI

34 .

385

Eter dimetilico de pentame
tilolmelanina (al 60 %), &/1

80

80

80 .

80

80

HyPO, (a1 85 %) g/1

30

30

30

30

30

30

pH de la preparacidn

242

2,2

2,7

2,4

352

2,8

Resistencia a la inflamacidn

después de lavado final:

Tiempo de combustidn (en
segundos)

Iongitud de desgarro (en
cm)

arde

10,5

11,5

11

95

10




EJEMPLO 18

Con uno de los bafios acuosos R & U de la tabla
IV que sigue se fulardea un tejido de algodén. La aﬁsq%cién
de liquido asciende al 80 %. Se seca a temperatura de 70 a

802C y luego se ondurece durante 5 minutos a 1452 C.'

El ensayo de las diversas piezas de tejidé_(prueba
vertical segin DIN 53 906) indica que con las preparabiones

R a U se logra un buen efecto ignifugo.

TABLA IV
Preparacion
Componentes
"R S T U
Producto segun el Ejemplo 7, &/1 hGO .
Producto segin el Ejemplo 11, g/l 400 350
Producto segin el Ejemplo 14, g/1 375
Eter dimetilico de pentametilolme
lemina (al 60 %) "g/1 = 80 - 80 80
HyPO, (a1 85¢%) /1 30 30 30 30
pH de la preparacidn 2,8 1,9 2,3 2,7
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REIVINDICACION S

g?ﬁ}:
AT
t‘ 1 W

?q ’?

i u mf;uu “

Descrito el objeto del presente invento, se declarasn
nuevas y de‘propia‘invencién las siguientes reivindicaciones,
con prioridad de la solicitud de patentes nims. 123/69 del.
7.1.69 y /765;/67 del 27.11.69, '

k]

1. Procedimiento pura la incombustibilizacidn y el
5. arrugamiento de moterigles de fibra celulésicos, caracterizado

por aplicarse & estos materiales una preparacién acuosa que

contiene un compuesto de fésforo, & lo menos, de la férmula

\\\\\

-0 0 0 O-R!

Rl\/ N\

CH oY As\\ CH )4

o/ e , /N

“R CH -?H-CO—N—CHa N—CH2-N~CO-?H~H20 O-R'g
X 0 X

i

10,  en la que
31, 0 Rt y R'2 denoten cada uno un radical elqui-
ligo; alquenilico o halogenalquilico con 4
dtomos de ccrbong 2 lo sumos
X y X' denotan cada uno un radical metilico o,
15, de preferencia, un #dtomo de hidrégeno;

A significa un radieal alquilénico con 2 a 3



dtomos de carbeno, sventualmente substituido
por grupos de alquilo inferior, 2lcoxilo infe-
rior o hidrnxilo;

significa un 4tomo de oxigeno o de azufre; ejl,'

56 Y significa un radical alquilico con 4 dtomos de .
carbono a lo sumo o, preferentemente, un dtomo
de hidrdgeno, '
¥y ovventualmente un precondensado aminopldstico endureciﬁig, Sg=
carse a continuacién los materiales y sometdérseles & un trata-
10. nmiento a tomperatura elevada. L
2. Procadimiento segin la reivindicacién 1, ca-
racterizado por emplearse un compuesto de fésforo de la.fér-
mala |
RlaQ\ﬁép Q§\/9-Rl

2 .
/
Ry~ \CHZ—?H-CO-I\LCH -N_ N-cH -N—CO-?H-HQG 0-R,

20.

CH,0Y ///A\\\ ?Hon /g\
2 2
X \\C// X

)

en la que
B+, X Y, Ay Z tienen el mismo significado que en

la reivindicacién 1.
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3. Procedimiento segin le reivindicacién 2, corac-

terizedo por emplearse un compuesto de fésforo de la férmula

v, LT Vo

CH,OY Ho——CH  CH,OY
A [

2 \ -

‘\C,/

)

10, en la que ‘
. Rl’ X, Yy 2 tienen ol mismo significedo que en la
reivindicacién 1,
mientras que
E, ¥y B, significan cada uno un radical metilico,
15. metoxilico o hidroxilico o un dtomo de

hidrdgeno.

4. Procedimiento segin la reivindicacidn 3, carac-

terizado por emplearse un compuesto de fésforn de la férmula

R0 O B 0 O-R
7 4 c B\ Je P
; \CH ] CO-I!IH 20Y1 HITI "-—~(|3H CH2OY1 ; \)
R3-O 2"'0 2- et CH2 - \ g /N" CHQ‘-N-C O CH2 '-H2 C -R3

L



R3 significa un radical metilico o etilicos
Yl significa un radical metilico o, preferentemente,
un dtomo de hidrégenos y . .
5. 31 h'g E2 tienen el mismo significado que en la reivind?gg-

cién 3.

5. Procedimiento segin la reivindiczeidn 2, ‘earmce

terizado por emplearse un compuesto de fésforo de la féruula

- w et

B E
4 5

\\C// Q\ O~R

\P} 7N\ \W4
CH,0Y B.-CH H CH,0Y
i Rl CHg-?H-CO- - CH2 - N N - CH2 - N -CO—CH—H C -Rl
X c’ X
Il
en la que .
15. o) Xy Yy 2 tienen el mismo significado que en 1la

reivindicacién 13

E3 representa un dtomo de hidrdgeno o un grupo
metox{lico;

E4 representa un dtomo de hidrégeno o un grupo

20. metilico; y



E5 representa un dtomo de hidrdgeno o un grupo

metilico o hidroxilico.

6. Procedimiento segin la reivindicacién 9,
caracterizado por emplearse un compucsto de fésforo de - -.

5 la férmula

N/ AN\ \Va
' Yi-OHZC 5,~HC CHy CHy0-Y4 P
/\ [ l AN

3
R.-0° CH —CH2~CO-A-CH -N N-CHZ-N-CO-CHQ-HZ

4 2 > -R

3

10. en la que
R3 significa un radieal atilico o etilicos
Yl gignifica un radicel metilico o, preferentemen—
te, un dtomo de hidrdgeno; ¥y

E3, E4 ¥y E5 tienen el mismo significado que en la

15. reivindicacidn 5.

7. Procedimiento segin lo reivindicacidn 4, carac-

terizado por emplearse el compuesto de fésforo de la férmula
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H -0 0 0-~-CH
\,// Vi
HOH,G Ho0—CH,  GCH_OH P
\ | 1 1\‘1 1“1 CH ~I¥ i /\0 CH .
H3C-0 H.2-CH2"CO'-N"C 2- \ / 2 had O“CHZ“HZC - 3 .
i
0

8. Procedimiento 'segin la reivindicacién 5,?1

5
caracterizado por emplearse el compuesto de fésforn de..
la férmula s
H,C=-0 0 H 0y O=CHy "
% ¢ g Y
P HOH, » CH,OH
o Tf f 2 N

/\

H30-0 CH2-CH2—CO-1\LCH2 \ /N-CH -CO-GH2-H20 . O-CH3

. i

9. Procedimiento scgin una de las reivindica-
ciones 1 a 8, caracterizado por ser menor de 5 el pH de la
preparacidn.

10. Procedimiento seguin una de las reivindicacio-:

15. nes 1 a 9, caracterizado por contener 1a preparacién de 200

a 700 g/1 del compuesto de fésforo.
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1l. Procedimiento segin una de las reivindicaciones

e
it L 1} g
iy
} i

PN
: L yitase

1 a 10, caracterizado por secarse ¢l meterinl de fibra a‘tem-
peraturas hasta 1002C y sometérscles o un tratamiento térmico

a temperaturas superiores a 1002C,

12. Procedimiento segin una de las reivinéibécio-

nes 1 a 11, caracterizado por ajustarse con dcido ortofosfé-

-nn s

rico el pH de la preparacidn.,

*
w A%
3

13. Procedimiento para la incombustibilizgpgén y &l

antiarrugamiento de materieles de fibre celuldsicos. -,

Segin se describe y reivindica en la presente

memorie descriptiva gle dpnsta de 53 pdginas foliadéé ¥y

escritas a mdquina ppr ung sola carc.

Madrid, a % de Enero de 1?69

P.l.
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