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particulas finas de fosfato de aluminio.

9]

Conforme el presents invenitc se proves fosfato
de aluminio complejos que contienen haldgenos y que

incluyer sl menos una moléeula quimiceamente ligede &

®

un compuesto hidrdxido R-0H en donde R es un dtomo de
hidrdgeno o un grupo orzdnico. 7

El término "fosfato" incluye ésteres fosfatos ¥
fosfatos dcidos.

Cuando R es un grupc organico, se prefisre gue
sea un grupo de hidrocarburos 2lifdticos ¢ un gruco de
hidrocarburos alifiticos sustitufdos, por ejempiv donde
el sustituyente es uno o mds de los siguientes: amino,
fenilo, hidroxilo, carboxilo ¢ slcoxi. Se prefiersn es
pecidlmente los slcoholes éliféticos insvstituidos como
compuestos hidrdxidos, dado que los fosfztos complejos
de acuerdo con el invento y que los contienen son sdli-
dos facilmente separados ¥ que se obtienen con alto ren
dimiento. Se ha enconirado que los alcoholes glifdticos
conteniendo entre wno y diez dtomos de carbono resulton
especiglmente dtiles, y debido a le faciliéed pars con-
seguirlos se prsafiere el empleo de slcoholes alifdticos
que contienem entre uno y cuatro atomos de carbono, por

ejemplo, metanol, slcohol etilice, alcchol n-propili

.GQO

1.

o aleohol isopropilico. En reslizacicnes preferiday ds

L

invento, gs emplea 2l alecohol etilico, debico o que los

o

fosfatos complejos que lo contienen se formen de wanera
especial fécilmente con zlto rendimiento.

El halogeno en el fosfato complejo de eluminic gqus
lo contiene es, preferéntemente, clero pero los compues-

tos pueden tambléa incluir otros haldgenos, por gjenplo
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bromo o ilodo.

Ia relacidén del nlmero de dtomos gramo de alumi-
nio sl nlmero de dtomos gremo de fésforo en los fosfatos
complejos de aluminio puede varier en un amplioc mavgen,
por ejemplo entre 1:2 a 2:1, pero de preferencis eégsus—
tancidluente 1:1 dado que los fesfatos complejos del in-
vento gue tlenen esta relacidn se descomponen a bzjas
temperaturas gh forma directa para formar ortofosfato de
gluminio que tiene una mayor estabilidzd quimice ¥ refrac
tabilidad que el fosfato de sluminio formado a partir de
fosfatos complejos con otras relaciones. Ia relacidn en
tre el nimero de dtomos gremo Ge aluminio el nﬁmebq de
dtomos gramo de haldgeno en los Tosfatecs complejes, es
de preferencia sustancidlmente 1:1.

Los fosfatos complejos del invento pueden ser mo-

x ,
noméricos ¢ poliméricos.

La estructurs de los fosfatos complejos no es to-
talmente comprendids y slgunos de los compuestos hidroxi

pueden estar ligados como grupos -OR en vez de estarlo

_bajo la forma de moléculas completas.

Las formes monoméricas, o las unidades repetiti-
vas de les formas ﬁpliméricas de loé fosfatos complejos,
pueden contener, por ejemplo, entre una y cinco molécu-
lag del compuesto hidroxi. Con mgs frecuenciz el nimero
de moléculas .del compuesto hidroxi es de cuatro. En al-

guncs easos-los fosfatos complejos pueden contener mold-

culas de diferentes compuestcs hidroxi, por ejemplc pue-

den contener simultdnesmente agva quimicamente ligads ¥

un compuesto hidroxi orgdnico guimicemenie ligado, sien-

r

do el nimero total de estas moléculaz, por ejemplo, entrs
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éos y cinco.

Un ejemplo de un fosfatc complejo de zcuerdo con
el invento es el fosfato complejo cue contiene aleohol
etilico y que presenta la férmule empirica A1PCIHp:Cg0g.
Las caragteristicas infrarrojas y de rayos X dsl oémpueg
t0 se describen més'adelante. Este compuestq se designe
como etanoleto de aluminio cloro-fosfato, y sl cuéi 88
refiere de aqui en sdelants y por conveniencia como ACPE,
perc debe entendsrse que esta designacién no imblica nin
gung estructura>molecular en particuler pera ol écmpues-
to.

Un ejemplo de un complejo de fosfaéo centeniendo
agua quimicemente ligeda es el fosfato complejo que con-
tiene agua quimicemente ligada de la £érmula Al?6131109.

Les caracteristicas infrarrcjss y de rayos X del compues

to son aquellas descritas mds aedelante. Este compuesto

se désigna como hidrato de sluminie cloro-fosfato, refe-
rido por conveniencis como ACPH, pero debe entenderse
que esta designacidn no implica de ningune menera una
estructura molecular en particulaer psra el compuestod.

Un ejemplo ulterior de un fosfato complejo es
aquél que contiene bromo y alcohol etf{lico y que presen-
ta uns férmula empirica AlPBrH,;Cg0g. Las caracteristi-~

cas infrarrojas y de rayos X del compuesto son las dea-

critas nés adelante. Este compuesto se designa cono eta

nolato de aluminio bromofosfato, designado por convenien
cia como ABPH, pero debe entenderse que este sigle no im
plica ninguna estructura molecular en perticular para el
compuesto.

Los fosfatos complejos; que contienen al menos uvue
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380 ,
mglécula quinicemente ligada de un compuesto hidréxido
organico, son generélmente solubles en agua y en solven
tes organicos, especiélmente solventes orgdnicos pola-
res. Los fosfatos complejos que contienen moldeulss de
ague. quimicamente,ligadas son solublesren ague, Su 80

lubilidad en mezclas solventes auments conforme e Lia PTO

porcidn de solvente polar en la mezcla de soiventes. Los

solventes que comprenden agua y un solvente orgéniéo mis
cible en agua resultan especizlmente convenientes pera

disolver los fosfatos complsjos. Lo solubilidad generdl
mente auvmentas a medida que disminuye'el pH de la sclu-
cidn, y se pfefiere establecer un pH inferior a 2,5 en

las soluciones acuosas a fin de mantener una solubilidad

maxima. Los compuestos del invento generglments dsn en

agua soluciones viscosas.

Se provee ademds, entonces, una composicidn homo-
genea que comprende un fosfato de aluminio y un solvente
orgénico derivado de un fosfato complejo del invento y
un solvente orgénico. ILa composicidn puede contener
sgva 0 puede ser susfanciélmente anhidra., El solvente
organico es, de preferencia, un 1{quido a temperaturas
ordinarias. El solvente orgdnico es preferéntemente un
solvehte polar, especidlmente un solvente poler que con
tiene oxigeno. Especidlmente dtiles son los aleocholes

aliféticos que contienen hasta 10 Stomos de carbono, és-

0

i
Q

teres, alcoholes polihidricos, y dsteres glicélicos.
més preferidos son los alcoholes alifdticos que contie~
nen entre 1 y 5 dtomos de carbono, por ejemplo el meta-
nol o etanol. El solvente puede ser una mezcla de sol-

ventes. ILa relecidén entre el nimero de dtomos gramo de
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aluminio al nimero de dtomos gramo de £ésforo en ia com
posicidn, puede varisr en un amplio margen, por ejemplo
desde 1:2 a 1,5:1, pero de preferencia es sustancidlmen

te 1:1, debido a que el fosfato de aluminio fonnado por

descomposicidn de un compuesto que tiene esta rel ién,

resulta perticulérmente esiable. ' .

Los fosfatos complejos del invento o una ubzcla

PR

conteniendo a dichos fosfatos complejos, por egeaplo

Tsus soluoiones, puede ser preperads por ejemplo ¥ acxendo

reaccionar aluminio o un compuesto de sluminio, nrefu—
réntemente un haluro, con un compuesﬁofhidréxido’Rueﬁ Yy
un dcido fosférico, un éstor de dcido fosférico o—@n
compuesto capaz de formar écido fosférico o un ééter.de
geido fosférico. EL haluro de aluminio puede ser un
haluro simple o un oxihaluro o un slcoxihaluro de alumi-
nlo, por ejemplo etoxi cloruro de aluminio, Otros com-
puestos de aluminio spropiados incluyen z los aledxidos
de aluminio, por ejemplo etdxido de aluminio. Cuando se
emplea aluminio o un compuesto de aluminio distinto al
haluro, la presencia de un deido de haldgeno resulta ne-
cesaria. Pueden emplearse mezclas de compuestos hidréxi
dos., Sugtancias dépaces de formar dcido fosfdrice o un
éster de dcido fosférico incluyen al pentdxido de £ésfow.
ro, oxihaluros de £8sforo y haluros de fésforo. Pueds
emplearse una solucidn acuosz de écido'fosférico, conve—
niéntemente.en solucién acuosa al 88 %. Aldn cuando se

vrefiere asegurar que no mas de sproximddsmente 5 % en

peso de agua basada en el peso total de la mezecla de

reaccidn se halle presente cuando un fosfato complejo

conteniendo un compuesto hidrdéxido orgdnico debe preparar
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se, impidiendo con esto una pérdida en el rendimiento.

El orden en ei cual se agregan los reactivos
entre si no es critico; se prefiore agregar el compues—
to de aluminio ol compuesto hidrdxido y luego hacérrraag
cionar el deido fosfdérico o éster de deido fosféflcb
con la mezecla resultante. Puede ser conveniente'disol~
ver el compuesto de aluminio en un sclvente aprcpizdo,
que puede ser -tanto el compuesto hidrdxido cuantc un
solvente inerte, antes de hacerlo reaccionar ulteridr~
mente, 'Esto es especidlmente conveniente cuando el com
puesto hidrdxido es un sélido & la temperatura en la
cual se lleva a cabo la reaccidn o cuando es un solvens
te pobre para el compuesto de-aluminio.

7 Los mayores rendimientos del producto se obtienen
cuando lg relacién moler de aluminio a fésforo en la
reaccidn es de sustancidlmente 1:1. -

La reaccién puede llevarse a cabo en wn emplio
margen de temperaturas, pero generslmente se prefiere
emplear una temperatura inferior a los 60°¢ ¥, preferén
temente, entre 0°c Y SOOC,'para qbtener rendimientos dp-
timos.,

Se prefiere, -por ejemplo cuando se desea mantener

las condiciones anhidras, llevar a cabo la reaccidn en

una atmdésfera de gas inerte seco, por ejemplo, nitrdge~
no.

Tos fosfatos complejos de acuerdo con el invento
¥ que contienen noléeulas de agua quimicemente ligadss
0 una mezcla conteniendo dichos fosfatos complejos puede
tembién preparsrse mediante la hidrélisis de otro fosfa-

to complejo del invento que contiene un compuesto hidroxi
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orgénico quimicamente ligado, o llevando a cabb las
reaéciones anteridrmente descritas en presencia de agua,
Mediante ésto es posible reemplazar, total o parcisglmen
te, el compuesto hidroxi orgénico con moléoulas:dgjagua.
'5. Resulta especidlmente conveniente empléar como ﬁatérial
de partida el fosfato complejo que tiene la férmulé em-
pirica ALPCIH,;Cg0g. BL producto parciélmente h;gg«gliz_%
- do puede ser una sustancia simple que contiene simultd~
neamente agua quimicamente ligada y el éompuest$<“iéro-
10. - xi organleo o puede ser uns mezecla de, por eaemplo, no-
léculas totalmente hidrolizgdas y no hldrollzadas del
fosfato complejo original. Ia pollmerizgeion deli@ro-
ducto de hidrdlisis puede apompaﬁar 8 la hidréligis de'
maners que se formen productos del invento de mayor'pe-
15. 50 molecular, ILa hidrdélisis puede ser realizada por ne
dlo de cualquier forma convenliente, pero para muchos de
los compuestos del invento resulta suficiente agregar
agua a temperaturs smviente o manfener los compuestos
en contacto con aire himedo durante un tiempo suficien-
20. te. Esto puede hacerse conveniéntemente fluidificando
el compuesto én una corriente de éire himedo, preferén~
temente a una temperatura inferior-a los 80°¢.
Los fosfatos cbmplejos pueden ser utilizados sin
aislarlos de la mezcla en la cual se forman, o luego de
25.° ‘eliminar parte de los productos de reaccidn., De tal ma-
nera, ls mezcla en bruto de los productos de reaccidén del -
prodedimiento empleado pueden utilizarse diréctamente pa-
re al menos ciertas aplicaciones que se describen més ade
lante, por ejemplo, el revestimiento de metales. '

30. Alternativenmente, un sélido que comprende al fog
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reaccidn y empleado como tal, asi como opciondlmente

puede purificarse luego antes de suw utilizacidén. Ia
separacidén del producto puede realizarse por cuzlquier
medio conveniente, por ejemplo mediante precipitacién
por enfriamiento, evaporacidn de los constituyentes vo-
létiles o agregado de un componente ulterior, seguido.
de filtracidn o por cromatogrefis. En algunos caso0s
ocurre una precipitacién espontanea del producto desde
la mezela de reaceidn, y ls separacidén se efectia sim-
plemente por,filtraoién. E1l producto puede ser levado,
por ejemplo con etanol. EL licor madre que queda luago
de la separacidén del producto puede ser descartado o rg
ciclado para usos ulteriores, preferéntemente lucgo de
la purificacidén de productos secundarios indesesbles de
la reacciénl )

Los fosfatos complejos de scuerdo con el invento
se descomponen por calentamiento pars dar fosfato de
gluminio bajo forma cristalina diversas o bajo forma
emorfa. ILa temperatura a la cual se formas el fosfato
de aluminio depende del fosfato complejo que ha sido
calentado, pero normslmente se éncuentra enire 8000 ¥
500005 y con frecuencia es inferior a los 100°C. Resulte
convenlente calentar el fosfato complejo a una temperatu
ra entre 1009C ¥ 150%¢ pera formar el fozsfato de alumi-
nio. De manera sorprendente, es posible cbtener formas
ceristalinas del fosfeto de giuninio a temperaturas bajas
Y que son comunmente obtenidas sdlamente mediante calen-
tamiento de fosfato de aluminio a temperatures superiores

a los 800°C. El fosfato de aluminilo puede ulteridrmente
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‘ser calentado, por ejemplo para modificar su forma eris
talina. Cuando la.relacién de aluminio a f£ésforo en el
fosfato complejo es de 1:1, el fosfato de aluminio produ
cido tiene la misma relacidn de aluminio a fésfuro, y,
por consiguiente, es particuldrmente estable deédé,el
punto de vista quimico. 4~;4

Lo invencidn provee entonces vn método para’pro-
ducir fosfato de aluminio bajo muchas formas apx;ébiadas

¥y & temperaturas bajas, conveniéntemente desds solucio-

nes de los fosfatos complejos en ague o solventes orgd-

nicos. ILos fosfatos complejos del invento son, entonces,

particuldrmente dtiles en proporcicnar medios para 1ls
producecién de, por ejemplo,:cuerpos confornados, reves-
timientos y.ligantes que comprenden fosfato de aiuminio.
Las propiedades del fosfato de aluminio son adecuadas
para conferir a estos materiales propiedades tales como i
resistencias, refractabilidad o inercia quinica. |

Las soluciones de fosfato eomplejos de scuerdo
con el invento pueden incluir, conveniéntemente, compo-
nentes adicionales, por ejemplo meteriales Que colaboran
en el procesado ulterior de las soluciones o que afectan
desegblemente los productos formados desde las solucio-
nes. De tal menera, los materisles organicos, éspecié;
mente polimeros, pueden ser disueltos en le solucién_de
fosfeto domplejo, especiélmente en casos donde el solven
te es orgdnice. Componentes gdicionales, por ejemplo

plgmentos, colorantes o rellenos, pueden tembiédn ser dig

- persados en les.soluciones de los fosfatos complejos. Se

prefiere especidlmente que la solucidn de fosfato comple~

Jo comprenda un material o materisles que controlen la
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natursleza fisica de la fase c6lide del fosfato de glu-

i
)

minio que se produce desde la solucidn, por ejemplo me-
diante calentamlento. Cuando el solvente comprende agua
se prefiere emplear un estabilizador de cristalizaéién,
por ejemplo silice o allmina finamente dividida, o un
activadbr de nucleamiento o un catalizador, por 2jemplo
peréxido de dibutilo, o ecloruro de calcio, magnesin o
sodie. Cuando le golucidn del fosfato complejo no ses
acuosa, por ejemplo cuande el solvente es etanol, se
prefiere el empleo de un éster de dcido bdrico, asi co-
mo un éter del mismo o un éster o éter de deido silici-

co, por ejemplo borato de metilo, irimetoxi borexira o

silicato de etilo, para reprimir la cristalizacidén del

fosfato de aluminio.

Las soluciones de los fosfetos complejos, espe-
cidlmente las soluciones acuosas, son viscosas, de mang
ra. que las fibras pueden ser preparadas desde ella por
alguo de los procesos de fibrilacidn convencicnales ta
les como estirado, soplado, extrusidn a trevés de un ex
truldor o hilado centrifugo. Se prefiere que la solu-
cién tenga una viscosidad comprendida entre 20 y 5000
poises, preferéntéﬁpnte una viscosidad entre 200 y 3000
poises, La viscosidad de las soluciones no scuosas de
los fosfatos complejos puede conveniéntemente incremen~
tarse disolviendo en ella wn polfmero adecuado, por ejen
plo hidroxi- propil celulcse o una poliamidsa.

Las fibras pueden secarse mediante, por ejemplo,

un tretamiento al vaeio y/o calentemiento, cominmente a

une tempersture comprendida entre 20°¢ ¥ 10000, ¥ pueden

ser empleadas bajo ls forme seca en, por ejemplo, un mg-
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terial compuesto, o pueden ser calentadas, preferéntem
mente & una temperatura superior a los 100°C, mds prefe
réntemente a una temperatura entre 100° ¥y SOOOC, pars,
producir una fibra quimicaﬁente inerte. ILa duraeidn
del calentemiento es preferédntemente entre 10 minu%os y
1200 minutos. Puede omitirse el secado al vacio;@ﬁ los
casos donde se calientan las fibras. '

Resulta ventajoso aplicar tensidn a las fibpas
durante la etépa de hilsdo para logrer un mayor éraao
de orientacién de los cristales en la fibra. Tembién
puede aplicarse tensidn a la fibra lo cusl resuiﬁé ven-
tajoso cuando ésta es czlentada. ,7

Lgs fibres asi produpi@as puéde, conveniénﬁemente
tener didmetros medios comprendidos entre 1 micrdn-y 25
micrones; se prefiere que las fibres sean producides con
un didmetro medio inferior a los 10 micrones. En casos
donde la fibre se calients 2 una temperatura superior a
los 100°C luego de ser fibrilada, y los compuestos de
partida tienen una relzcidn derétomos gramo de aiuminio
a fésforo igusl g la unidad{ dicha fibre comprende fos=
fato de aluminio que tiene una relacidn de dtomos gramo

de aluminio a £dsforo similer y que se encuentra tanto

. bajo la forma amorfa cusnto en una de sus modificaciones

cristalinss, Berlinita, Tridimita, o Cristobelita. Ies

fibras que han sido calentadas a una temperatura superior
0

a los 100 C, pueden ser sometidas a une tempsratura mayor -

a aquélla de su punto de fusidn, por ejemplo haciéndolss

pasar a través de una antorcha de plasza y enfriandolas

répidemente para producir uns fibre bajo forma vitrea.

Lz orientzcién de los cristales en la fibra prede

AL i mainea el ek 351
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incrementarse estirandols durante el hilado.

,j QiR §
¥ ¥e
S w"

e

Las soluciones de los fosfatos complejos pueden
ser filtrades, por ejemplo & travds de wn filtro micrg
poroso, antes de que las fibras se formen & partir de
ellos, de menera que puedan eliminarse los nmicloos ad-
venticioé e impedir que afecten la cristalizacidn del
fosfato de aluminio., Pueden emplearse_aditivosrpara
controlar le cristalizacion del fosfato de aluminio des
de soluclones acuosas de los fosfatos complejos, tal co
mo se ha descrito anteridrmente.

Los fosfatos compiejos ACPE, ACPH y ABPE resultan
especidlmente Wtiles para le preparacién de fibrass, por
ejemplo de soluciones acuosas.

Pueden incorporarse a las fibras &iversos gditi-
vos, por ejemplo agregsndolos s la solucidn deéde la
cuel se forian éstas, Los ejemplos de aditivos que ﬁug
den ser centajdésamente empleados son:

() inhibidores del crecimientb granular, por ejemplo
éxido fino de magnesio o aluminio, ‘

(b) fosfato fino de aluminio,

(c) estabilizadores de cambio de fase,

(d) particulas de refuerzo tales como sflice o grafi-
to, ¥ -

(e) agentes supresores de cristalizacidn, por ejemplo
silice coloidal.

Las fibras inorgénicas son tdrmicamente estables,
usudlmente el menos hasta 1600°C, y tambidén son .quimics~
mente inertes pudiendo ser empleadas como aislecidn re-
frectaria, o bajo sus formas resistentes, como fibras de

refuerzo para resinas, metales del tipo del aluminio, ce
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rémica, utensilios de arcilla hornesdos y vidrio.

Una fibra que comprende fosfato de aluminio y un
material orgénico puede ser obtenida fibrilando una so-
lucidn del fosfato complejo gque contiene wn compuesto

5. orgénico disuwelto; por ejemplo una solﬁeién en metanoi
que comprende etanolate de sluminio oloronfosfa%OiY una
poliamida  soluble en alcohol, que puede ser hiladas y la
fibre resultante calentada a 1OO°C-2OO°C7para producir
una fibra compuesta.

10. Pueden emplearse soluciones del fosfato complejo
en agua o0 solvéntes organicos para producir revéstimieg
tos de fosfato de aluminio para'un>gran ntmero de super-
ficies, mediante eliminacidén del solvente y, preferénte-
mente, calentamiento de la capa depositads. La furscidn

15. del calentamiento es de preferencia al menos de 10 minu--
tos. La formaz de %osfato de aluminio producida depende-
réd, entre otras cosas, de la temperaturas a la cuel se cg
lienta el revestimiento, ain cuando une témperatura de
por lo menos 80°C es comfnmente suficiente pare former

20. - una capa de fosfato de aluminio. De preferegcia el re-
vestimiento se calienta a una temberatura de 100°C. E1
revestimiento puede ser ulteridrmente calentado para po-
limerizar el depdsito o cambiar la forms cristalina del
fosfato de aluminio. Especidlmente en revestimientos

25, producidos desdg una solucidn de fosfato complejo en sol
ventes organicos, puede impedirse la cristalizacidn del
fosfato de aluminio mediante el emplec de ésteres de -
deido bérico asi como éteres del mismo y ésteres o éte-
res de dcido silfcico, de la manera descrite anteridrmen

130, te. FPueden digolverse en las solveciones de las cuales se
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producen los revestimiehtbs, nateriales orgénicos y do
preferencia polimeros, para dar revestimientos que com
prenden un material organico y fosfato de aluminiq. Re
sulte ventajoso el agregado de un agente humectante
apropiado a la'solucién de revestimiento a fin de colz
borar para la formacidén de un revestimiento uniforme.
Puedeﬁ incorporarse ademds otros compuestos, por ejem-
plo pigmentos, al revestimiento incluyéndolos en 1la
solucidén de revestimiento.

El invento provee entonces un método para reves
tir cualquier substrato, por ejemplo vidrio, carbdn,
metales, ceramica o polimerds orgénicos, con una peli-
cula estable al calor, inerte, transparente y dura, de
fosfato de aluminio. Resulia preferible que el sulbstrg
t0 sea capaz de soportar una temperatura de al menos
8000; para éubstratos que no resistan esta temperatursa,
es preferente calentar el revestimiento por un método
que no caliente la superficie a la cual se depogita,
por ejemplo, mediante calentamiento por ondas ultrg cor
tas. El revestimiento de fosfato de alwminio resulta

Util bajo una pluralidad de formas, por ejemplo en 1a

~ proteccidn del substrato contra la corrosidn, calor, o

abrasidn. Puede revestirse cualquier forma deseada que
tenga la superficle del substrato, por ejemplo fibras,
peliculas, y objetos pulverulentos asi como manufacturg
dos. E1 ACPE, especialmente cuando se halla disuelto

en un solvente polar, resulte especidlmente Wtil proveer
una solucidn de revestimiento. Ias gsuperficies revesti
das con fosfato de aluminio pueden ser también revesti-

das con un components uwlterior, por ejemplo con un me-~
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tal del tipo del aluminio.

7 Las soluciones de los fosfatos complejos son es—
peciglmente Utiles para revestir vidrio dado que la
unidn entre la superficie de vidrio y el fosfato}de;alg
minio es muy buena. Bsto resulta particulermente-venta
joso si se aplica el revestimiento inmedidtemente das-—
puds que se forms el vidrio desde. el fundido. Ia liga~
zén de fibras de,vidrio ﬁediante soluciones de los foé—
fatos complejos también es particuldrmente dtil. Ia sg
lucidn se aplica preferéntemente a la fibra de vidrio
inmediétamente'luego de que esta ha sido extruids. Iue~
go de la aplicacidn, le solucién es secada sea por vacio,
por calentamiento, o por unalcombinacién de ambos. Bl ca-
lentamiento del revestimiento para formar fosfato d¢e alu-
minio, 'y querde agui en adelante se referird como curado,
puede ser combinadd con la etapa de secado. Por ejemplo
si se emplea etil celulosa como solvente para el foéfato
cémplejo; puede realizarse el curado y secado al punto de

ebullicidn del solvente, que es de 135%, o obstante,

- cuando se elimina el solvente a una temperatura inferior

2 aproximédamente~80°0, s necesario un calentamiento ul
terior del revestimiento a una temperatura de por lo me-
nos SOOC a fin de efectuar el curado. ILas soluciones de
los fosfatos complejos en solventes orgénicos pueden com

prender materiales tales como drgano-silanos o resinas

organicas tales como hidroxipropil celulosa, resinas epo

30.

xi o resina de urea-formaldehido de bajo peso molecular-
para ayudar o la. formecién de una capa impermeable; la
resina debe ser capéz de soportar une temperaturs de por

lo menos 100°C Y debe, ventajésemente, ser capaz de una
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degradacion a este temperatura. Los aditivos para el
control de la cristalizacién pueden ser incorporados
en las soluciones de revestimiento, y estar constituidos
por borato de metilo o silicato de metilo, por eiemplo.
Pueden aplicarse otros revestinientos al vidrio
redubierto, por ejemplo, una resina. El vidrio recubier
to con fosfato de aluminio puede ser tratado con un agen
te, por ejemplo un compuesto 6rgano—silicico, a fin de
colaborar en lg incorporacién de la fibra de vidrio a
matrices de resina.

_ El vidrio revestido de esta manera es considerd-
blemente mas fuerte que el vidrio sin revestir, al tiem
po que es resistente a la abrasidn. Es tambidn mds re-
sistente al ataque quimico de, por ejenplo, materisles

alecalinos y puede entonces ser empleado puesto en contac

!

t0 con materiales Que normdlmente daflan al vidpio, por
ejemplo el cemento. |

Otras formas de vidrio distintes a las fibras pue
den ser revestidas de la manera antes descrita, por ejem
plo vidrio en ldmina vy articulos de vidrio eﬁ general, E1
vidrio rgvestido con fosfeto de aluminio puede ulteridr-
mente ser recublerto con un materisl gue se adhiera al
fosfato de aluminio, por ejemplo aluminio. Ia fibra de
vidfio revesfida'de tal manera con aluminio puede formar
fécilmente materiales compuestos Utiles de fibra de vi-
drio y aluminio, por ejemplo mediante compresidn, prefe-
réntemente a una temperatura elevada, de una masa de fi-
bra de vidrio revestida. .

El empleo de fosfatos coﬁplejos pera proveer un

reveétimiento de fosfato de aluminio para fibra de carbdn
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tembién resulta especidlmente ventajoso. La fibra de

carbén puede, por ejemplo, sumergirse en soluciones de
los fosfatos complejos en agua o solvente organicos, por
ejemplo solventss polares tales como etanol, se drena la
solucidn en exceso vy la fibra se seca, conveniéntamente
mediante calentamiento de lg misma en aire a temperaturas
comprendidas entre 90°C y 25000,'opoionélmente, la fibra
puede ser desengrasada, por ejemplo, en tricloroeti;eno
antes de aplicarse la solucidn. E1 revestimiento puede
ser curado por célentamiento, preferéntemente en un gas
inerte, por ejemplo nitrégeno, a una temperasturs Sﬁﬁu—
rior a los 10000, conveniéntemente entre 10000 y 50090,
aun cuando si se ha realizado el secado a una temﬁeiatu-
ro superior a los 10000, el curado no es siempre heceéa—
rio. Un revestimiento de fosfato de aluminio asi obteni
do sobre fibra de carbén aumenta apreciéblemente la re-~
sistencia de ésta a la oxidacidn yrprotege la superficie
de la fibre de la interaccidn entre ells y otros materig
les con los cudles se ponga en contacto. Puede asi obte
nerse una proteceidn a la fibra de carbén cuando se la
incorpora 8 materizles talesrgomo metales fundidos, por
ejemplo aluminio, para proveer un.réfuerzo en el ametal

s6lido., El revestimiento de fibre de carbdn con fosfato

de aluminio permite que la fibrs sea ulteridrmente reves

tida con una pelicula de aluminio metdlico o vidrio., Pug
den.pro&ucirse materiales compuestos comprimiendo monto-
nés de fibras asi revestidas, a gltas tempersturas. EL
revestimiento también produce'una ligadura nas fuerte en
tre la fibra de carbdén y wn material silicico a la cual

se la incorpora.
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Los fosfatos complejos pueden ser aplicados como
un vidriado o revestimiento decorativo a los artfculos
de arcilla u objetos cerémicos,\y resultan Utiles en ge-
neral para revestir cualquier cuerpo que forma ura liga~
dura fuerte con el fosfato de aluminio, adn cuando dabe
entenderse que su uso no se encuentra restfingido A los
ejemplos donde dicha ligadura fuerte sea posible. Ias
fibras cerémicas pueden conveniéntemente ser reveéfidas,
por ejemplo asbesto, fibra de carburc de silicio y fibra
de boro. |

El fosfato de aluminiq gplicado a superficies me-
talicas mediaﬁte los fosfatbs comple jos, provee revestie
mientos que son resistentes a la corrosidn, al calor y
aislédores eléctricos. El revestimiento de aluminic y
acero resu;ta particularmente dtil. Los alambres metd—
licos pueden convenientemente ser protegidos por medio
de los revestimientos. En la solucién de revestimiento
pueden incluirse inhibidores de corrosidn, tales como el
menolaurato de. glicerilo.

Los materiales orgdnicos poliméricos, por ejémplo
fibras sintéticas de nylpn o un poliéster, pueden ser
conveniéntemente revestidas con fosfato de aluminio o
una mezela que comprenda fosfato de aluminio y wn mate-
rial ofgénico. El secado y curado del revestimiento pue
de ser realizado por cualquier medio conveniente de ca-
léntamiento si el polimero resiste una temperatura de por
1o menos 80°¢C,

En una realizacién del invento, puede emplearse
una solucidn que comprenda uno o mas de los Fosfatos eon

plejos, como un adhesivo o ligante pare una amplis varie
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dad de materizles. Resulta especidlmente dtil como wn

~ adhesivo o ligante para materiales silicicos, por ejem

'plo arena o vidrio; metales especidlmente polvos metd-

licos y materizles cerdmicos en general, por ejemolo
alimina o carbén. Te unién adhesive puede ser fortifi~
cada mediente calentamiento, prefeféntemeﬁte a tempefa—
turas comprendidas entre 200°C hs 100000, Juego deréiimi
nar el solvente y un curado inicisl entre 100°¢c y 200°¢
del adhesivo o ligante. 7

Pueden prepararse materisles compuestos fuefﬁes,
térmicamente estables y quimicemente inertes indorporan
do fibras ordenadas o el ezahar incorporando fibraé.al;
neades o al szahar, por ejempio fibras de vidrio,:fiﬁras
de carbén, fibras ds carburo de silicio o asBesto;:§on
una cantidad deseada de una solucidn de los fosfatos com
plejos en égua 0 un solvente polar, eliminacidn Gel sol-
vente, un curado iniciel entre 10000 y 20090 ¥, preferén
temente, calentemiento ulterior, por ejemplo a una tempe
ratura entre ZQOOC hg 1000°¢,

Los fosfatos complejos pueden ser empleados tam-
bién para la preparscidén de pequefas particulas ée fosfg
t0 de aluminio mediante calentemiento répido del materisl
grueso'a-unartemperatura superior a los 900°C, ¥y molien-~

do la masa resultante. ILas particulas pequefias produci-

das de esta manera pueden ser ventajésamente empleadas cgo .

mo un relleno de refuerzo en polimeros talss como cloruro
de polivinilo, o pueden ser incorporadas al vidrio fundi~
do coemo un zgente de nuclesmiento en ls preparacidn de vi
drio nucleado. . |

El invento queds . ilustrado pero no limitado en los
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siguientes ejemplos: ' § 3 8 O 7 O 1
- . Ejemplo 1 '

Se egregaron 40 g de cloruro de zluminio anhidro
e 300 g de aleohol etilico puro. Ia solucidn resultan-
te se enfrid a 0°¢ y se agregaron 18,6 ml de écido>orﬁg
fosférico de 88 % por gotas, y la mezela de resceidn '
fué agitada. Ia reaccidn fué llevada & cebo en una at-
mésfera de nitrégeno seco. EIL material cristalino bl&g
co que se formé fué separado de la mezcla, lavado cox
etanol y secado bajo vacic a una temperatura de OOC.}Se
obtuvieron 70 g del producto.

El compuesto del prdducto tenfa una férmula cmy{-
rice A1PClH,5Cg0g ¥ en forms éeca rindid el sigulenie
andlisis quimico (expresado como un porcentaje en mesn):

Al P . - Q1 c - H

7,87 9,04 - 10,34 28,03 7,35
y contenfa 53,76 % en peso de alcohol etf{lico quimicamen—
tenligédo. El espectro de absorcidén infrarrojo del com-
puesto que contenf{a trazas de agua se midid empleando la
técnica de mezelado en parafina liquida. Ias posiciones
principaies de las bandas son expresadas en la Tabla I,
la cual indica las fuerzas relativas de estas bandas.

TABLA T

Posiciones de banda en centimetros reciprocos

3450 fuerte 970 débil

1920  débil 935 aébil

1635 .aébil 900 medidnemente fuerte _
1230  muy fuerte 870 medidnemente fuerie

1100  fuerte : 800 @svil

1075  fuerte T15 medidnemente fuerte

1030 muy fuerte



Una mezcla especidlmente secada dié las posiciones
de banda del espectro de sbsorcidén infrerrojo mostrzda en
la Tabla II:

TABLA II

Posiciones de banda en centimetros reciprocqs

3450 medidnemente fuerte 905 fuerte

3100 fuerte 880 fuerte
1235 muy fuerte 660 medianamente fuerte
1110 muy fuerte 625 medidnamente fuerte
1095

medidnsmente fuerte 520 fuerte
1085 '
1045 muy fuerte 390 medidnamente fuerte

Los datos de cristalizacidn pulverulenfa bajo rayos X
fueron tembién obtenidos para'el compuesto que contenia
trezas de agua, empleando una camara Philips pars polvos,
radiaéién Cuke{ y un filtro de niquel. ILes intensidades
se obtuvieron por observacidn visual. Los datos obteni-

dos. se muestran en la Tgbla III:




TARLA III

Datos de polvo bajo rayos X

R I/Io ak I/Io ak I/In

10,7 vs 2,94 W 2,097. ,vvw»
7,2 vw 2,89 vvw 2,034 vew
6,25 | w - 2,81 W 1,967 v
524 | w 2,72 'aiats 1,951 vuw
4,87 | w 2,64 vw 1,899 N
4,57 | ww 2,60 VW 1,866 V¥,
4,04 | m 2,54 vvw 1,786 vV
3,62 | s 2,489 W 1,660 LAY
3,44 | s 2,460 vvw 1,627 T
3,25 | vvw 2,279 vw 1,594 | vvw
3,18 { vw 2,236 vUw 1,553 vvw
3,11 | vvw 2,174 vww | 1,528 | vvw
3,02 w 2,132 vw

s = fuerte; v = muy; w = @ébil; m = medidnamente.

Se 1levd a cebo un anilisis diferencial térmico
en una muestra del compuesto que contenia una pequefia
cantidad de agua. E1 termograme cubrid el rango 0-800°¢
'y fud realizado baje nitrdgeno., Se observaron piccs en-
dotérmicos agudos & los 82°C y 96°C y una amplis infle-
xién endotérmica sproximddemente a los 175°C.

. Ejemplo 2
Se celocd en una bandeja 10 gram0§adél compuesto

producido en el Ejemplo 1 con una profundidad de 6 cm, ¥

’
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fué dejedo durante 24 horas a wns temperatura de 20°C
y humedad relativa de 75 %. El compuesto perdid 16 %
de su peso para dar Stro compuasto que-era amprfd. El
contenido de alcoholretilico gquimicamente ligado'decg
yé al 26 % en peso y la cantidad de agua quimicamente
ligada se inecrementd 2l 22 % en peéo. El compueé%of
contenia 10,84 % en peso de aluminio, 12,25 % en peso de
fésforo y 12,75 % en peso de cloro.
Ejemplo 3
Se repitieron las condiciones empleadas en ¢l
Ejemplo 2 con la eicepcién de que el ensayo se continud
durante 48 horas. El producto amorfo resultante conte-
nfa 12,4 % on peso de alcohol etflico quimicamenfe iiga
6o y 32 % en peso de sgua huimicamente ligada. Il com-
puesto contenia 11,34 %'en peso de aluminio, 12,82 % en
peso de fésforo y 12,61 % en peso de cloro.
Ejemplo 4
Se repitieron las condiciones empleadas en el
Ejemplo 2, con la excepcidn de que el ensayo se conti-
nué durante 6 dfas. EL producto smorfo resultante con
tenfa 0,1 % en peso de alcohol et{lico quimicamente 1i-
gado y 35,1 % en peso de'agua gquimicamente ligada. El
.compuesto contenis 11,32 % en peso de aluminio, 12,70 ¢
en peso de fésforo y 11,84 % en peso de cloro.
Ejemplo 5
Se colocaron 300 gramos del cbmpuesto AlPClHéECSQ
08 preparado como se ha descrito en el Ejemplq 1, en
un tubo de 10 cm de difmetro que llevaba~una gota de vi-
drio nﬁmero G2.cerca,de su base, Se soplé aire conpri-

mido a través del compuesto a un régimen de 20 litros
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por hora durante 92 horas. Se formd un polvo amorfo

seco conteniendo 12,4 % en peso de aluminio, 11,6 %

en peso ée cloro, 14,5 % en peso de fésforo y 30 % en

peso de agua quimicamente ligada.

El andlisis térmico diferencial de una mezcis
fué 1le§ado a cabo, y el termograma mostrd dos pi@os
endotérmicos aproximddamente a los 108°¢ y 160°¢.

Ejemplo 6

Se agregaron 15,2 gramos de cloruro de aluminio
anhidro léntamente a 40 ml de agua destilada. Ia solu
cidén resultante fué enfrisda a temperaturs ambieric y
se agregaron 7,4 ml de una solucidén al 88 % de dcido
ortofosférico, con agitacién. Ia solucidn fué eutonces
concentrada mediante calentamiento hasﬁa un volimen de
aproximadamente 20 ml. Se formé un 1iquido viscoso ma-
rrén amarillento el cual, luego de un reposo de varios
dfas en un disco de oristalizacién produjo una cosechs
de cristales. Se filtraron los cristales, fueron lava
dos con etanol y secados en un secador al vacio. El ang
lisis quimico de los cristales dié aluminic 10,6 % en
peso, cloro 14,5 % en peso, fdésforo 12,4 % en peso,
agua 40,1 % en peso. Este andlisis correspondfa bien
con la férmula empirica ALPC1H,,0q. E1 patrdn pulveru
lento de rayos X se obtuvo para los cristalés emplean-~
do una cémara Philips de polvo, radiecidn CuKX y un fil
tro de niquel., Ias inteﬁsidades se obtuvieron mediante

observacidn visual y los datos se muestran en la Tabla

IV,
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TABLA TV

Intensidad Yalor
s _ 9,20
W . T, 31
w ’ 6,68
W 5,78
vvw | 5,50
vw _ 5,02
wm 4,55
W 4,24
w 4,08
- 3,931
wt : 3,705
% 3,508
w 3,411
w ‘ : 3,276

W 3,184

Cowd R 3,123
m. ' 3,030
ne- 2,965
w | 2,886
w 2,824
Wer ' 2,676
W : - 2,600
w 2,427
w 2,263
w 2,225
W | 2,141
" 2,094
w 2,062
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TABLA IV (Continuscidn)

Intensidagd Yalor
W 2,023
w- 1,979
w 1,914
vw 1,850
wm . 1,819

8 = fuerte; v = muy; w = débil; m = medidnamente.
Ljemplo 7

Se disolvieron 26,7 gramos de bromurd de aluni-
nio anhidro en una mezcla de 100 ml de alcohol etflico
absoluto y 9,8 gramos de écido_ortofosférico al 88 4.
Se calentd sudvemente la mezcla para facilitar la disg
lucién y el 1fquido transparente final se dejé enfriar,
Al cabo de un corto periodo de tiempo se formd un pre-
cipitado cristalino. Este fué filtrado y secado en un
secador al vac{o. El andlisis quimico de los cristales
fué el siguiente: |

' Al Br P CZHSOH H2O
% en peso 6,8 20,3 1,6 47,0 0,7
En forma seca, los cristaleé tienen una férmula empirics
AlPBrH25C808. Los datos pulverulentos bajo rayos X de
los cristales se obtuvieron empleando una cdmara Philips
para polvo, radiacién Cukd{ y un filtro de niquel, obte—

niéndose las intensidades mediante observacidn visual.

Los datos se muestran en la Tabla V:
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TABLA V

Intensidad Valor
s+t 10,773
VW o 8,927
w 7,824
w 1,339

. o wewd 6,189
. vvw 5,786

R Y 5,368
w-wd 4,911 o
Wi 4,692
VVW— 4,414
me=M~- 4,130
memis 3,682
vw 3,573
b | 3,430
wW-w4 . 3,241
W 3,151
T : 3,066
Bem 2,996
vw 2,967
W=TW 2,892
- 2,838
vw 1,564

s = fuerte; v = muy; w = débil; m = medidnemente.
Se 1levd a cabo un andlisis térmico diferencial

que sbarcaba el rango de 0-800°C bajo nitrdgeno. Se ob-

‘servaron un pici endotérmico agudo a 108°C y une infle~-

xidn endotérmica smplis aproximidemente s los 175°C,

El sapectro de absorcidn infrarroja del compuesto



10.

15.

20.

se midié empleando la técnica de mezclado en paféfiné
1{quida. Ias principales posiciones de banda se mues-—
tran en la Teblae VI:

| T ABIA VI

Posicidn de bands en centimetros reciprocos’

3450 medidnamente fuerte 1038 muy fuerte

3140 fuerte ’ 902 fuerte

1414 medidnamente fuerte 880 fuerte

1240 muy fuerte 615 medidnamente fuerte
1112 nuy fuerte 520 fuerte '
1090

5 medignemente fuerte 385 adbil-medidnemente fusrte
1080

Ejemplo 8 '

Se disolvieron 26,7 grémos de cloruro de aluminio
anhidro en 700 ml de alcoholln-prop{lico Yy a esta solu-~
cidn se agregaron 19,6 gramos de dcido ortofosférico al
88 %, para dar una solucidn transparente. Se agregd a
esta solucidén un gran exceso de éter dietilico especidl
mente secado. Se formdé un precipitado amorfo blanco,
que fué filtrado y secado. El material tenia el siguieg

te analisis:

AL, T Cl P Hy0  alecohol n-propi-
: . lico
% en peso 10,7 7,6 12,1 9,6 32,2
Ejemplo §

Se d;solvieron 13,4 gramos de cloruro de sluminio
anhidro en 100 ml de n~decanol, y se agregaron a la soluy

¢idn 9,8 gramos de deido ortofosfdrico al 88 %. Ia mez

"cla de reaccidén fué filtrada. Se agregd un gran exceso

de éter dietilico al filtrado y precipité un producto

blanco, que tenia el siguiente anslisis:
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Al Cl P H20 n-gdecanol
% en peso 10,4 10,7 13,4 20,8 10,7
Ljemplo 10

Se disolvieron 40,05 gramos de cloruro de alumi-

5. nio anhidro en 250 ml de alcohol isopropilico. Se agre
garon 29,4 gramos de dcido ortofosfdrico sl 88 % para
; dar una solucidn transparente. EL agregado de un éfan
' exceso de éter dietflico a este solucidn resulté en la
precipitacién de un sélido amorfo blanco que tenias el
10. siguiente anélisis:
! AL clL P Hy0 alcohol isopro-
pilico ,
% en peso 10,9 13,7 12,3 22,7 1345
Cuando se empled éter dietflico especiéimente seéédo.el
producto tenie el siguiente andlisis: 7
15. Al CL P Hx0 alcohol isopro-
. : pilico
% en peso 10,7 8,3 11,9 15,2 31,7
' Ejemplo 11
Se disolvié el compuesto preparads en la forma
descrita en el Ejemplo 1, en diversos solventes y cada
20, solucidn saturada fué anslizada. Los‘resulfados obteni
- dos se muestran en la Tabla VII:
TABILAVII
Solubilidad : __Analisis
Solvemte | g s611G0/100 43 | po, 0L | CoHs0H | Solvente
" |N-pentanol 10 0,86 | 3,04 1,13 5,90 89,07
' [Etencl 11 0,96 | 3,39 | 1,26 | 94,39| =
Isopropanol 26 1,96 | 6,90 2,57 13,37 75,20
Metanol 90 - |4,19 |14,75 | 5,50 | 28,60 46,96
Agua, 1000 7,15 125,19 | 9,40 48,88 . 9,38
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Ejeﬁplo 12
Se obtuvo una solucidn transparente disolviendo

Hn
Iy

i

26,7 gramos de cloruro de aluminio anhidro en 200 ml de
metanol y agregando 19,6 gramos de dcido ortofosidrico

al 88 %. Esta solucidén fué concentrada por evaporacidén

‘pare formar un jarabe espeso, Uil como una solucidn de

recubrimiento en la forma anteridrmente descrita.
Ejemglo 13
Se disolvieron 6,64 gramos de gas dcido clorﬁ{-
drico en 185 gremos de alcohol isopropilico y 33,1 gra-
mos de alcohoi et{lico. Se agregd a esta solucién 17,9
gremos de dcido ortofosférico al 88 %, A esta soludién

resultante se agregaron 37,25 gramos de isopropéxidd de

‘aluminio y se agitdé para disolver. ILe solucidn fud fil

trada y el filtrado tenia el siguiente andlisis quimico:

Al i P 0 Solvente orgi-
nico
% en peso 2,1 2,2 2,1 2,6 86,7
Ejemplo 14

Se disolvieron 400 gramos de cloruro de aluminio
anhidro en 3000 ml de etanol abscluto y la solucidn fud
enfriada en hielo hasta una temperatura de 0%, Se agre
géron léntamente y con agitacidn 325 gramos de dcido or-
tofosférico-al 88 %, a esta solucién. Se filtraron 370
gramos de un sdlido eristalino blanco con la férmula em
pirica A1P01H250808, que fueron secados al vacfo en un .
horno a 20°C durante 2 horas.

Se prepard una solucidn de 800 gramos de este sd
lido en 100 gremos de agua, esta solucién tenfa una vig
cosidad de 700 poises.

Se hilaron desde esta solucidn monofilementos en

>:l h ’
N
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aire a una temperatura de 20°C. . Ios monofilamentos re

colectados fueron secados g 120°c y transferidos a un

hiorno a 500°C en donde se mantuvieron durante 4 horas.

El producto resultante consistia de fibras transparen~
tes de esencislmente fosfatos de aluminio.
Ejemplo 15
Bl sdlido eristalino de la férmula empirics
A1P01H250808_ fué preperado conforme a lo descrito'en
el Ejemplo 5. o

Se disolvieron 800 gremos del sdélido en 150 ml
de agus para dar una solucidn que tenia vna visoosidad
de 20 poiges.

Esta solucidn fud introducida en un dispositivo
de hilado centrifugo en la cusl fud hilada. Se produje
ron fédcilmente fibras de un didmetro comprendido entre
5 micrones y 15 micrones. rEstOS'fueron colocados en un |
horno a 500°C durante 30 minutos, 8l cabo de cuyo tiem-
o se transformeron en fibras transparentes que consis-
t{an esencidlmente de fosfato de aluminio.,

Ejemplo 16
Se hizo una solucidn acuosé concentrada (aproximg
damente 5 molap) égl compuesto preparado de acuerdo al
Ejemplo 5. Esta tenia una viscosidad de 2600 poises, y
se obtuvieron de ella monofilsmentos continuos desde una
hiladora. VAl calentar, los monofilamentos.perdieron
aproximidamente 45 % en pesc. Los monofilamentos (did-

metro medio 15 micrones) eran transparentes ¥y mostraron

bajo un andlisis de rayos X estar esencidlrente congii-

' tuldos por fosfato de aluminio cristalino. Ia Table VIII

muestra el sndlisis de los filamentios producidos y los
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resultados del tratsmiento térmico particular hecho para

cada muestrs,.
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TABLA VIIT

Muestra | Peso % |Peso % | Peso % _Tratemiento térmico E

Tiempo..| Temperatura XE
Al PO, Cl hofhg ' pOCa

A 18,2 68,0 2,0 2 525C Fasa 1
. s Tage I
B 17,56 | 70,05 | 2,86 161 -850 Fase I
2 : Fase «
c 20,97 | 175,33 0,25 2 5005 550 Fase 1
. ) Paee ¢
D 21,00 72,87 0,28 5 . .. 700 Fase 1
s Fase 1
E 19,86 | 79,49 |No detec 4 900F 950 Fase 1
tado _ JERR Fase n
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Examen por rayos X

Comenterios

Pérdida de peso
por tratemiento

térmico %

fase mayor

i RN
!__ ¥ogé menor

cristobalita
tridimita

Fibras finas
clares

No determinado

‘,
| Fase mayor
|
1

tridimite Pibres fines 44,03
Fazae menor cristobalita | claras
0 F§§q mayor cristobalita| Fibras finas 46,21
) Facse menor tridimits claras
o Fese mayor tridimite Fibras finas -45,13
Fase amenor cristobalita| claras : ,
0 Fase mayor tridimits Pibras finas 46,29
Fagé.denor

cristobalita

claras

{
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Ejemplo 17

Se prepard una solucién de acuerdo con el Ejemplo
16, agregendose diversos componentes adicionales a por-
ciones de esta solucidén. Se obtuvieron filamentos de
aproximddamente 10 micrones de didmetro desde cada por—v
¢idén y se calentaron mezclas durante tiempos distintoé.
Los filamentos fueron examinados por difraccidn bajo ra-
Yos X. Los resultados obtenidos se muestran en la Tabla

IX:

/




Efecto de Diversos Aditivos en la Cristalizacidn de Fibras de ALPO

TABL A IX

N S

4

Temp. de

Agregado Tiempo T
2 la so-| calenta~ | de co~ i s
lucidén | miento |lenta-  Examen de Rayos X L2
O¢ miento : t-C
horas - . :
200 3 Principalmente no cristalino + trazas de tri-
Neda . | dimita , ,
400 3 Principdlmente no cristasline + trazas de-%ri-
' dimita = ' - . o
800 3 Perte no_cristalina + tridimita (fase mayer ) d
cristobalite (fase menor). ' .
1000 3 -‘Pundementdlmente ceristalina, principdlmenie
oristobalita 4 algo de no cristalino )
200 3 No oristalina o A
400- 3 Prineipdlmente no cristalins + traszas crisba-
5% lines muy débiles para identificar o
"AL0L 800 3 Principédlmente no ecristaline + trazas de tri-
S dimita : :
1090 3 | Algo no_oristalina + tridimits Y eristeralita
, : (> 10~5 cm) - .
200 3 Principdlmente no cristaline (&K 1075 em) 4
trazas de tridimita ( >10=Pcm)
| 400 3 |'Principdlmente no cristalina 4 ligéramente
Hidrato i mas tridimita que a 200°¢ ' -
tds ALG- 800 3 Principélmente no cristalina 4 tridimits (>
mina _— 10~5 cm) - ' '
1080 3- | Algo ng cristalina + tridimita y cristcebalita
(>10=2 cm) ‘ _
Mas eristalinidad que a 200 y 4000¢
200; 3 Material no cristalino presente. Cristobalita
=200 4+ Berlinita presente
400 3 Algo no cristalinoc presente. Fase cristaling
: presente en Berlinita (> 10-5 em
5 % 800 3 Altamente cristalino, cualquier fase no crig-
H3P04 - talina en baja concentrazcidn. La fase crista-
_ lina prineipal Berlinita + Cristobalita..
- 1080 3 Altamente cristalino, la fase mayor Cristoba-
- lite 4 trazas de Berlinita + trazas de fase
sin identificar ( >10~4 cm)
200 3 Principalmente no cristaiino (KL 10~5cm) + 47z
' - . | zas de tridimita (> 10~Scm)
5 % Si0 400 3 Gran proporcién de no eristalino 4 tridimits -
Solucidf > 10~ ‘em) : -
de sili~| 800 3 | Algo no cristelino. Fase mayor es tridimits & -
c6 une cantidad muy pequefia de cristobalita( > 10™“ax |
1080 3 Algo no cristalinoe 4 4ridimita ¥ eristobalita '

( >10-5cm)(similer o ACPH + 5 % ds alimina con
ung proporeion ligéramente inferior de neterial
eristeline) :

!
i

i
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Se prepard una suspensidn scuosa de grafito coloi
dal al 30 % en peso. A 100 ml de ésta se agregaron 50
gramos (el compuesto preparado en ls forma descrita on
el Ejemplo 5, y la suspensidn se mezeld bien. Esva sus
pensién fué extruide a 25°C a travéds de un hilador que
tenfa una apertura de 0,25 mm y el monefilemento resul-
tante fud estirado a 10 micrones. Se calentd el filamen
to estirado durante 1 hora a 150°C ¥ luego a BOOOQlﬁurag
te 3 horas bajo nitrdgeno. E1 filsmento final compren-
dfa fosfato de aluminio bajo la forma de cristobslisa ¥
aproximddamente 60 % en peso dé escamas de grafiﬁo ali-
neadas. ' |

Ljemplo 19
Se hicieron soluciones del compuesto preparado en

la formglescrita en el Ejemplo 1, en metanol ¥y alcohol
isopropilico. A porciones de cada solucidn se agregd
silicato de etilo y se disolvid., ILas soluciones con y

sin silicato de etilo se evaporaron a sequedad a 12000,

.¥ los sélidos formados se molieron haste formar wn polvo

fino. Este polvo fué calentado & diversas temperaturas

durante también diversos periodos Ge tiempo, y los pro-

ductos se examinaron mediante téenicas de difraccidn por

rayos X. Los resultados de la inclusidn del silicato de
etilo sobre la cristalizacién del fbsfato de aluminio 2n

las soluciones, se muestran en la Tabla X:
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X
Efecto del Silicato de Etilo en la Cristalizacién de AlP,
Temperg |Tiempo |Soluciones de alcohol iso : S
tura de |de ca- |propilico Scluciones de metanol .
calentg |lenta- : el
miento |miento |Conteniendo si |Sin siliecato |Conteniendo| Sin silicato de
o¢ Hrs. |licato de etilo|de etilo silicato de| etilo '
etilo
200 2 |Principdlmente |no cristali - -
- {nro cristalino_. {no
(temefio € 10-5.
em)
300 3 - - No cristali| No cristalino
: no ,
400 2 |No cristalino |No cristali - -
no '
600 3 - - No cristali| No eristaline
no
800 2 |No cristalino |Principdl- - -
mente no erig
talino + tra
zas de tridi
mits
(£ 10" cn)
10C0 2/3 |Principdlmente |Cristobali- [No cristali| Cristobalita de
, no cristaline |ta de ALPOy ino AL1POy4 eltamente
{ + trazas de un |altamente eristalina 4for
material eris~ |cristalinod maciones de tril

Ttificar

taline muy aé-
bil paras iden-

- e medio de

fase. tridi~
nita., Tama-

los crista-
les »10~5cm

dimita. Temafio
medio de los
cristales 2 10~5
cm
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Ejemplo 20

Uns solucidn al 10 % en peso del compuesto pre-
parado de acuerdo con lo descrito en el Ejemplo 1 y en
metanol fué aplicada a una fibra de vidrio inmedidtumen
te de haberse.hilado ésta. La fibre de vidrio rchsﬁi-
da fué luego calentada durante 1. hora a 150°C. La - re-
éra 50 % superior como promedic a aquella cde la fibra de
vidrio sin revestir hilada al mismo tiempo y bajoklés
mismas condiciones. '

Una solucién conteniendo-2 % en peso del cﬁmpﬁes-
to preparado en la forma descrita en el Ejemplo 1, fﬁé
hecha en alcohol etilico y a la cual se agregd 0,1 % en
peso de un agente humectante. Iuego se sumergieron en
la solucidn places de vidrio, se dejaron escurrir y fue-
ron calentedas a las siguientes temperaturas: 12000,
250°¢, 35000, 4500C y 55000 durante 2 horas. Laé placas
se sumergleron en una suépensién de cemento en agua. No
ocurrid ninguna reduceidn del espesor de la pelicule de
fosfato de aluminio sobre vidrio, cuande se examind mi~-

croscépicamente y gravimétricamente, luego de 65 horas

" de immersidn a 20°C,

Ejemplo 22

El sélido cristalino de la férmuls empirica
A1P01H250803 se prepard de la maners descrite en el
Ejemplo 5;

‘Se disolvieron 10 gremos del sélido en 100 ml de

etenol., Se sumergieron fibras de carbdnm en esta solucidn

luego se retiraron y secaron, priméramente en sire ¥y lueszo



10.

& 150°C durente 15 minutos. Ia fibra, gue habia zbscr-
bido 5 % de su peso luego de este tratamiento,_se calen
%6 a 950°C durante 5 hores en uha atmésfera de nitrdge-

no seco.

~

Ejemplo 23
' Se desengrasé fibra de cerbdn mediante inmersidn

en tricloroetileno, y se la hizo pasar a travésrde $0=

luciones del compuesto preparado de acuerdo con 1o des-
crito en el Ejemplo 1 en tres solventes ﬁistintos;“ééua,
alcohol et{lico y metanol. Ia fibra fué secada a 250°C
¥y el revestimiento curado mediante calentemiento ultérior
a 50000. El incremento de resistencia é la oxidaéiéﬁ de
lz fibra de carbdn como consecuencis del revestimienfo,

se muestra en la Tabla XI:

TABLA XI
Solucidn de Revestimiento [Depdsito |Pérdida de peso % al csho de
: % o/p calentar en aire durante 2
- hores
, 5009¢ 600°¢ 700°¢
Complejo al 2 % en agua - 1,3 12,9 99,8
] " 10 % 1" n 2 0’7 99,1 89,4
L " 29 Ymetanol| 0,1 1,3 27,5 96,9
1" * 40 4 o u 2 0] 18,5 97,3
" "2 % etanol | 0,6 1,1 12,5 | 98,8
" 1] 8,7% L] n 4’7 1,1 21,7 97,5
Doble revestimiento con so| 4,4 0 14,1 91,6
lucion al 2 % de complejo
en etanol
FIBRA SIN TRATAR - 56,4 100 100 -

3 luego de secar o 250°C.
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Se revistid fibra de carbén con 4 ¥ en peso de fos
fato de aluminio mediante tratamiento de acuerdo & lo
descrito en el Ejemplo 23, con uns solucidn al 2 ﬁ en pe
80 de fosfato complejo en mlechol etflico. Ia pérdida
de peso de la fibra revestida comparada con aguells de

una fibra gin revestir cuando ambas son calentadas 2

: (o] . ; . .
600°C en aire, se registro a intervalos de tiempc. Los

resultados se muestran en la Tabla XII, indicando gue el
régimen de oxidacidn se reduce muy consideréblemente por
la presencia del revestimiento.

TABLA XIT

Tiempo a 600°C Pérdida de peso % p/p

en gire

(minutos) fibra sin revestir | fibra revestida
15 60,6 5,4
30 - 97,1 7,9
45 98,5 g,0
60 99,6 - 10,1
75 100 10,1

Pesos similares de fibra de cerbdn sin trater y
fibra de carboén revestida de la manera indicads se tratg
ron durante 2 horas en una corriente de aire. Ia Tebla
XIII muestra la pérdlda de peso de las muestras de‘fibra
de carbdn cﬁando se calientan a custro temperaturas dis-
tintas e ilustran la proteccidén contra la degradacidn

oxidante que provee el revestimiento.



TABLA XIII

Pérdida de peso de fibra de carbdén revestida y sin re-
vestir

Temperatura | Pérdida de peso % de |Pérdida de peso %
o¢ las fibras sin reveg [de le fibra reves-
I tir en 2 horas tida en 2 horas
300 0 0
400 - 0 ‘ ' 0
500 19 ) 1,3
700 100 ' 3,9 ]
o |
Ejemplo 25

Ias propiedades mecdnicas de fibra de carbdn sin

revestir y recubierts de lz manera descrita en el Ejem-

plo 24, se compararon midiendo sus,respeétivos médulos
de Young'é 'y resistencia a la tréccién. Los resultados
mostrados en la Tabla XIV, fueron obtenidos, indicendo
el efecto beneficioso del revestiﬁiento sobre las propie

dades mecénicas luego de exponér a la fibra s condicio-

nes oxidantes.
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TABTLA XIV
Fivbra y tratsmiento ¥ddulo Re51sten01a
5 a la 5a001u~
Kem/cm Kem/cn '
(1) Fibra sin revestir 55-62 x 104 62-64 % §0°
(2) Pibra sin revestir calen ;
tada en aire durante 10 | —-muy fragil pera ensgyor--
minutos a 600°C
(3) ALPO4 revestido (4 %) 48-55 x 10% | 46-71 x 102
(4) Tal coumo en (3) pero 4 5
calentado en aire duran |64 =x 10 44 x 10
te 10 minutos a 600°C
(5) ALPOy4 revestido (3,6 %) |50~73 x 10% 40-75 ¥ 10°
(6) Tal como en (5) pero ca 4 o
lentando en aire durante 46-50 x 10 26-31 % 10
10 minutos a 600°C
Ejemplo 26

Se pasé fibra de cerbdén a través de aluminio fun

dido. Sdlamente se adhirieron a ls fibre unos pocos y

alslados gldébulos de alwminio.

Lz fibra revestida con

2 % de fosfeto de aluminio mediante el preceso descrito

_en el Ejemplo 24 fué igudlmente pasada a travds de slu-—

minio fundido. Emergid con ﬁna pelicula continue y ad~-
herente de aluminio metdlico en su superficie.
~NOTA ~

Deserite suficiéntemente la naturaleza del inven
to, as{ como la maners de realizarlo en la practica, dg
be hacerse constar que las disposiciones anteridrmente
indicadas son susceptibles de mo&ificaeiones de detalle
en cuanto no alteren swu principic fundsmental. Tambidn

se hace constar que el invento corresponde a una Solici-
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tud de Patente, presentéda en Inglaterra, con fecha 12

de Jjunio de 1969, bajo el nimero 29862/69, acogiéndose
por lo tanto a los beneficios que conceden los Conve-
nios Internacionales en vigor, siendo lo que conskitu-

Ye la esencia del referido invento y por lo que se so-

licita Patente de Invencidn por 20 afios en Espalla, scbre:

PROCEDIMIENTO PARA LA PREPARACION IE FOSFATOS COMPLEJOS;
carecterizdndose por lo siguiente: ‘ o

18,- Procedimiento para la preparacién de fgsfa-
tos complejos, caracterizado porque comprende la inter-
aceidn de un cbmpuesto de aluminic con un compueéfo.hi-
droxi R-CH y un compuesto elegido entre Zcido foéféfico,
éster de dcido fosférico asi como un compuesto caﬁaé de
formar uno de los anteriores dcido fosférico y éster de
deido fosférico.

| 25.-‘Procedimiento segun la reivindicacién 1, ca
racterizado porque el radical R del compuesto hidroxi es
un grupo hidrocarburo alifétiéo.

38.- Procedimiento segin la reivindicacién 1, cg
racterizado porque el radical R del compuesto hidroxi
o8 un grupo hidrocarburo alifdtico sustituido.

48.- Procedimiento segin la reivindicacidn 1, cz
racterizado porgue el compuesto hidroxi es un aslcohol
alifdtico gque contiene de 1 a 10 £tomos de carbono.

58.- Procedimiento segin la reivindicacidn 4, ez
racterizado porgue el alcohol elifdtico contiene de 1 a
4 &tomos de carbono. . -

 6e.- Procedimiento segin la reivindiecacidn 5, ea
racterizado porque el alcohol alifdtico es aleohol eti-

lico.



-----
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78 .~ Procedimiento segdn la reivindicacidn 5,

- caracterizado porque el alcohol alifético;és metanol.

88.- Procedimiento segun la reivindicaqién 1,
caracterizado porque el compuesto hidroxl es agua.

5. 98,~ Procedimiento segin las reivindicacivnes an
teriores, caracterizado porque se emplea una mezclz ds
agua y un compuesto hidroxi orgénico..'

102,- Procedimiento segin cualquiera de las rei
vindlcaciones enteriores, caracterizado porgue el com-

10. puesto de aluminio es un haluro dé aluminio.

112.~ Procedimiento segin la reivindicacidn 10,
caracterizado porque el haluro de aluminio es eloruro
de aluminio.

128,~ Procedimiento segin la reivindicacidn 10,

15. caracterizado porque el haluro de aluminio se elige en-
tre bromuro y ioduro de aluminio.

138, Procedimiento segdn cuslquiers de las rei
vindicaciones anteriores, caracterizado porque él com~
puesto de aluminio se agrega al cbmpuesto hidroxi y ten

20. to el dcido fosfdérico, como el éster de dcido fosfirico,
'sq hacen reagdionar con la mezela resultante.

148 ,~ Procedimiento segin las reivindicaciones
anteriores, caracterizado porque el compuesto de alumi-
nio se disuelve antes de la reacéién-en un disolvents

25, - apropiado.

158.,~ Procedimiento segin lgs reivindicaeciones
anteriores, caracterizado porque la relacidn molsr de ]

aluninio 8 fésféro en la resccidn es susténciélmente 1s1.

162.~ Procedimiento segin las reivindicaciones

anteriores, caracterizado porque la mezcla de reaccidn
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se lleva a cabo a una temperatura inferior a 60°C.

178~ Procedimiento segin las reivindicaciones
. . .4
anteriores, caracterizado porque la reaccidn se llevs
o]

a cabo a uwna temperstura comprendida entre O y 50 C.
188,~ Procediniento segin las reivindicaciones

anteriores, para preparar un fosfato complejo que con

tiene por lo menos une moléculs quinicamente enlazada

de agua 0 una mezcla que contiene dicho fosfato comple-

_Jo, caracterizado porque comprende hidroliZar un fosfa-

to complejo preparado segin el procedlmlen o} reiv;ﬁél-
cado en una de las reivindicaciones 1 a 17 que contiene
por lo menos une molécula quimicamente enlazada ds un
compuesto hidroxi orgénicoi *

198.- Procedimiento semin la reivindicacidn f8,
caracterigado porgue el foéfato conplejo de partids
tiene la férmuls empirica A1PCLH,CgCg

'208.- Procedimiento para 1z preparacidn de fosfa-
tos complejos, tal y como queda sustancidlmente descrito

en la presente Memoria.

Esta\MemoXia consth de 46 hdjas eseritas s mEqui-

IMPERIAL CHENICAL | 4 M ITED

£ BOMEZ AFBO ¥ MODEY
W Fimedo: 7
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