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Esta invencidn se refiere a formadores de color y
mds especialmente a formadores de color'incoloros, adecua—
dos para uso en 1los sistemas de copia a presidn.

En los sistemas de copia a presidn ya es conocido
el uso de una hoja de transferencia sobre una de cuyas su-
perficies se encuentra un recubrimiento que es transferible|.
& una hoja de copia mediante el acto de presionar la hoja
de transferencia contra la hoja de copia,>por ejemplo es-
cribiendo o mecanografiando sobre 1a'otra_superficie de la
hoja de transferencia y cuyo recubrimiento contiene un for-
mador de color incoloroc que es capaz de desarrollar el colox
practicamente de forma inmediata cuando se pone en contacto
con una sustancia activante proporcionada como recubrimientd
sobre la hoja de copisa. ios.formadores de color que han si-
do propuestos son precursores O derivados de colorantes que
contienen un sistema cromofdérico potencial capaz de ser ac-
tivado cuando el formador de color se pone en contacto con
la sustancia activante.

Como ejemplo de este formador de color citaremos
la lactona del violeta Cristal que contiene los elementos
de un sistema cromofdrico de trifenilmetano. Cuando la lac-
tona del violeta Cristal se pone en contacto con una sustand
cia dcida, se forma un colorante azul de la serie del trife-
nilmetano. Ademds de la lactona de violeta Cristal, se cono-
cen otros formadores de color que dan una imagen azul cuandd
se utilizan en un proceso de copia. Cuando se desea produ-
cir una imagen mds oscura, especialmente negra o azul-negra,
es npecesario utilizar una wezcla de formadores de color y
esto no siempre es conveniente.

Bsta invencidn proporciona un formador de color in-
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coloro que comprende un compuesto organico gque contiene dos

0 mis sistemas cromofdricos potenciales, cada uno de los cua

ta cuando el compuesto se pone en contacto con una O mds
gsustancias activantes.

Tos formadores de color especialmente Utiles de es-
ta invencidn son aquéllos en los que dos o mas sistemas
cromofdricos potencisles, cuando son activados, proporciona
efectos de color mutuamente diferentes, haciendo asi posi-
ble la produccidn de imdgenes oscuras a partir de algunas
combinaciones.

Pueden utilizarse muchas combinaciones de gistenas
cromoféricos potenciales. En algunos compuestos, los siste-
mas cromoforicos se encuéntran en la forma leuco., Son com-
puestos especialmente $tiles aguellos que, cuando son acti-
vados, producen un croméforo de diarilmetano y un cromdforo

de xanteno.

Tos formadores de color adecuados son coapuestos

de férmula:

- R/
5T
[P s
c\W NH2 EH (1)
" ]l.\IR3R4
i 0 -

donde Y representa un radical arileno opcionalmente susti-
tuido y Z representa un radical 1,2-fenileno opcionalasnte
sustituido; W representa oxigeno o un grupo de féraula

_NRO- donde RO significa hidrdgeno o un radical alquilo o
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arilo opcionalmente sugtituido; A y B representan cada uno
ihdependientemente un resto 1,4-fenileno; cada uno de los

simbolos RI, R?, R3 y gt representa independientemente un

radical alquilo, aral§uilo o cicloalguilo opcionalmente sus+
titufdo o forma parte de una cadena orgéniéa divalente que

junto con el dtomo de nitrdgeno unido constituye un anillo

heterociclico; cada uno de los simbolos R y B8 representa

independientemente un radical algquilo opcionalmente susti—_
tufdo ¥ el grupo -NH- estd unido a uno de los radicales ¥,

Z o V. ' '

Los radicales arilo que pueden ser representados
por ¥ incluyen fenilo y naftilo.

Como ejemplos de los radicales alquilo opcionalmen-
te sustltulcos que pueden ger representados.por R1 R2 R3
R4, R6, : vy R8, podemos mencionar los radicales alquilo
inferior, opcionalmente sustituldos, por ejemplo etilo,
propilo, butilo, B-hidroxietilo, B-cloroetilo y especislaen-
te metilo.

Como ejemplos de los radicales aralquilo opcional-
mente sustituidos que pueden ser represéntados por R1, R2,
R3 y R4, podemos mencionar 4-metoxibencilo, 2-metilbencilo
y especialmente bencilo. ' |

Como ejemplos de los redicales cicloalquilo opeional
mente sustitufdos que pueden ser representados por R1, R2,
R3 y RA, podemos mencionar 2-metilciclohexilo, 4-metileiclos
hexilo, ciclopentilo y especialmente ciclohexilo.

Como ejemplos de los radiceles arilo opcionalmente
sustituidos que pueden ser representados por R6, podemos
mencionar 2-metilfenilo, 4~metilfenilo, 4-nitrofenilo,

3-clorofenilo, naft-2-ilo y especialmente fenilo.
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Como ejemplos de los anillos heterociclicos que pue+

den ser formados por R v R? ¢ R3 v R* cuando estdn unidos,

podemos mencionar los anillos de 5 ¢ 6 miembros como piperis
dina, N-metilpiperazina y anillos de hidrolidina. _
Preferiblemente, R1, R2, R3 y r4 son radicales al=-
quilo opcionalmente sustituidos, especialmente radicales aly
quilo no sustitufdos como metilo o etilo o, en parejas apro+
piadas, por ejemplo R y R® unidos, forman cadenas orgdni-
cas divalentes, preferiblemente cadenas hidrocarbonadas.
Tos formadores de color de Férmula I pueden ser pre-
parados haciendo reaccionar un compuesto de férmula gens-

ral:
Rl R3
\\\‘ﬁ -A-CH~-3-1XN_.
R2 d !)H N R4
donde A, B, R1, R2, R3 ¥y R4 tienen el significado ya indica~

do, con un compuesto de férmulas
- R —

/ 0
& \

X

N
>

donde Y, 4, W, 1 y RS tienen el significado ya indicado,
estando unido el grupo -NH, a ¥, Z2 o W,

Los formadores de coldr de la invencidn son iutiles
en la produccidn de hojas de transferencia para uso en los
sistemas de copia a presidn del tipo antes descrito.

Las hojas de transferencia pueden ser preparadas
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aplicando a una superficie de un material de soporte adecuas

do una composicidn de recubrimiento que contiene uno o mas
de los formadores de color de la invencidn.

Los materiales de soporte adecuados son papel, gla-—
sina, filmes de materia pldstica y similares, segin el uso
al que se destine la hoja de transferencia. "Lios filmes
plasticos adecuados son el filme de polipropileno y espe-
cialmente el fiime de poliéster; tal como filme de terefta-
lato de polietileno.

‘Ios recubrimientos pueden ser talés'que el formador
o formadores de color estén uniformeumente dispersados en su
seno o pueden ser de la forma en la que el recubrimiento cog-~
prende una fase continua y una fase discontinua, estando
constituida la fase discéntinua por ung pluralidad de gld-
bulos o microcdpsulas discretos que contienen el formador o
formadores de color en solucion. -

Ademds del formador o formadores de color, las com-
posiciones de recubrimiento pueden contener los ingredientes
convencionales, por ejemplo un material para evitar la rup—-1
tura accidental de los gldébulos 0 mierocépsulas y pueden
ser preparados en la forma habitual.

Is naturaleza de la sustancia o sustancias activan-
tes presentes sobre la hoja de copla y capaces de reaccio=-
nar con el formador o formadores de color para fbrmar un co-
lor depende de la composicidn del formador de color.

Cuando el recubrimiento transferible contiene un
formador de éolor de Féraula I, la sustancia activante pre-
sente en el recubrimiento no transferible es adecuadamente
una sustancia aceptora de electrones, por ejemplo unc de

los llamedos minerales dcidos como atapulgita, caolin, piro-




10

15

20

25

30

- T -

410108

filita, talco, bentonita, haloisita,'sulfatd cdlecico, citrad
to cdlecico, trisilicato magndsico, fosfato cdlcico o sulfatq
bérico.o uns resina deida como las resinas fendlicas. Alter
nativamente, puede utilizarse un recubrimiento de una sus-
tancia tratada con dcido como la obbtenida con las composi—"
ciones de recubrimiento que contienen dcidos como los dcidog
tdnico, oleico, gdlico, laurico, fosfowolfrdmico y fosfo-
moiibdico;

La invencidn es ilustrada pero no limitada por los
siguientes ejemplos, en los que las parteé se dan en peso.

EJEMPLO 1 '

Se calienta a reflujo agitando durante 3 horas una
solucidn de 2,7 partes de 4,4'-bis(dimetilamino)benzohidrol
(hidrol de Michler) y 3,é6 partes de 3-dietilamino-T-amino-
fluorano en 25 partes de alcohol.etilico. Después la solu=-
cidn se enfria, con 1o gQue se separa un sélido cristalino ind
coloro. El sdlido se recoge por filtracidn, se lava con al-
cohol etflico y despuds con éter distilico y se seca. De esq
ta formﬁ se obtienen 5,5 partes de un producto con la si-

uiente estructura: ‘
& N(CH3)2

(02H5)2N 0

NH - CH

o=

N(CH3)g
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Cuendo una solucidn del formador de color anterior,
disuelto en uﬁ disolvente orgdnico adecuado, se pone en cont
tacto con una "superficie dcida" como las utilizadas como
superficies receptoras de las hojas de copla en los sistemag
de copia & presidn antes descritos, se forma una imagen azul
negra que combina el efecto del cromdforo de fluorano (rojo
con el del cromdforo de difenilmetano (azul).

EJENMPLO 2

Se calienta a reflujo agitando durante 2 horas una
suspeﬁsién de 2,7 partes de hidrol de Michler y 5,24 partes
de 3-dietilamino-T-amino— 3',4',5',6'-tetracloroiluorano en
50-partes de tolueno. Se enfria la solucidn y el sdlido que
se gepara se aislag por filtracidn y se seca. Asi se obiie-

nen 7,2 partes de un producto con la siguiente estructura:

(02H5)2N 0 Q
NH -
c °\ | -
Ki / f
cL
r Y N(CH, ),

Cuando se disuelve en un disolvente organico ade-
cuado y se pone en contacto con una superficie aceptora de
electrones, se forma una imagén azul-negra.

EJEMPLO

A 100 partes de acetona se afiaden 3,22 partes de

444'-bis~pirrolidinilbenzohidrol y 4,44 partes de 3-dietil-~

amino-5,6~-benzo~7-aminofluorano. La suspensidn se calienta
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a reflujo durante 4 horas y despuds se enfrfa. El sélido qus
se separa se recoge y seca al aire para dar 4,8 partes del

producto deseado, que bosee la siguiente estructuras:

o/
\_

v
|

Por contacto con una superficie aceptora de electroq

nes, se obtlene una imagén casi negra.
EIEMPLO 4

A 100 partes de tolueno se afiaden 3,28 partes de
4,4'-bis(aietilamino)benzohidrol y 5,46 partes de 3~(di-B-
cloroetilamino)-7-anilino—4'—aminofluorano ¥y la mezcla se
calienta a reflujo durante 2 horasf El disolvente se reduce
a la mitad de su volumen por destilacidn y al enfriar se
separa el producto de la solucidn. Aislando y secando se
obtienen 5,4 partes de un sélido gris.

Por contacto con una superficie aceptora de electroq
nes se obtiene una imagen azul-negra.

EJELPLO 5 '

Se calientan a reflujo durante 5 horas 39,9 partes
de 3-dietilamino-6,8-dimetilfluorano, 13,8 partes de p~ni-
troanilina, 1000 partes de dioxano y 20 partes de oxicloru-
yo de Fdsforo. La mezecla se enfria, se afladen 1000 partes

de hidrdxido sddico N y el sdlido que resulta se aisla por
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filtracidn y se lava bien con agua.

El sdlido se suspende en etanol y se hidrogenz a
la temperatura ambiente y a la presidn atmosférica sobre
carbdn paladizado para dar 21,2 partes de la aminolactama
deseada.

Se caliemtan a reflujo durante 2 horas 5,2 partes
de ia aminolactama anterior, 2;77partes del hidrol de
Michler y 50 partes de etanol y después se enfria. El sé-
lido que se separa se recoge y seca para dar 3,1 partes del

producto deseado, con la siguiente estructura:

N(CH3),
NH ____ (H

CN(dH3)2
Pér contacto con superficies aceptoras de electro-

nes se obtiene una imagen negra.
Tos siguientes ejemplos de la invencion se realiza-

ron de forma andloga a los descritos anteriormente.
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En resumen, la Patente de Invencidn que se solicita
deberé recaer sobre las siguientes:

REIVINDICACIONES

1. Un método de preparacidn de un formador de coloxw
incoloro,que es un compuesto orgénico que contiene dos o mas
sistemas cromofdricos potenciales, cada uno de los cuales

capaz de ser activado sustancialmente de forma inmediata cuar

Lot

activantes, en el que el compuesto orginico responde a la

férmula: “" Rl S

N7 1.2
38/ i \ | NR'R
’ NH ch

/N N

_ _

donde Y representa un radical arileno opcionalmente susti-

/
N

tuido y Z representa un radical 1,2-fenileno opcionalmente
sustituido; W representa oxigeno o un grupo de foérmula —WRG-
donde R6 significa hidrbgeno o un radical alquile o arilo
opcionalmente sustituido; A y B son cada uno independiente~
mente un resto 1l,4-fenileno; cada uno de los simbolos Rl,
Re, R3 y RI+ representa independientemente un radical alquilo|
aralquilo o cicloalquilo opcionalmente sustituido o forma

parte de una cadena orginica divalente que junto con el &to-

mo de nitrdgeno unido constituye un anillo heterociclico;

te un radical alquilo opcionalmente suétituido ¥y el grupo

-NH~ egta unido a uno de los radicales Y, Z o W, caracteriza+t
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do porqgue consiste en hacer reaccionar un compuesto de f£érmu-

la generalt

Rl . R?)
o~ N-A-CH-B N/
2/ l 4

R OH R

1

donde 4, B, RY, B2, RD y R" tienen los significades indica-

dog, con un compuesto de férmula:

N C/“
<E>’

N,

donde Y, Z, W, R7 ¥ R8 tieﬁen los significados ya indicados
;stando unido el grupo —NH2 a¥, Z oVW.

2. Un método segin la reivindicecién 1, en el que ¥
representa fenilo o naftilo. |

3. Un método segln las reivindicaciones 1 6 2 en
el que cada uno de los simbolos Rl, R2, RB, ﬁ4, R6, R7 y R8
representa etilo, propilo, butilo, (-hidroxietilo o %—cloroet
Llo.

4. Un método seghn las reivindicaciones 1 & 2 en
el que cada uno de los &imbolos Rl, Re, RB, R#, R6, R’ ¥y g8
irepresenta metilo.

5. Un método ségﬁn lag veivindicaciones 1 6 2, en
el que cada uno de los simbolos Rl, Ra, 3 ¥ R representa
U-metoxibencilo o 2~metilbencilo.

6. Un método segln las revindicaciones 1 6 2, en

el que cada uno de los simbolos Rl, Ra, R5 v R4 representa ben

cile¢
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7. Un método seglin las reivindicaciones 1 6 2, en
el que cada uno de los simbolos Rl, RZ R? N r* representa
2-metilciclchexilo, 4-metilciclohexilo o ciclopentilo.

8. Un método seghn las reivindicaciones 1 6 2, en
el que cada uno de los simbolos Rl, RZ, R3 v R4 representa
ciclohexilo. .

9. Un método seghn las reivindicaciones 1,2,5,6,7,
6 8 en el que Rr® repregnta 2-metilfenilo, 4-metilfenilo,
4-nitpofenilo, 3~clorofenilo o naft-2-ilo.

10. Un método segln lag reivindicaciones.l1,2,5,6.

7 68 en el que RO representa fenilo.
' 11. Un mdtodo segln las reivindicaciones 1 6 2, en
el que Rl y-Rz o R? y R* \estsn unidos entre si para formaxr
un anillo heterociclico de piperidina, N-metilpiperazina o
hidrolidina.

12. Un método seghn las reivindicaciones 1 & 2, en
el que Rl, Rg, R3 N RA, unidos en parejas apropiadas, forman
cadenas hidrocarbonadas.

1%. Un método seghn la reivindicedidn 1, en el
que los dos o mas sistemas cromoférices potenciales, cuando
son activados, proporcionan efectos de color mutuamente.di-
ferentes. |

14, Un método segln las reivindicaciones 1 6 13
en el que los sistemas cromofdricos se encuentran en forma
leuco.

15. Un método segin las reivindicaciones 1, 1% &
14 en el que el compuesto orgénico, cuando es activado, pro-
duce un cromdforo de diarilmeteano y un cromdforo de xanteno.

16. Un método segln la reivindicacién 1, en el quel
la sustancia activante es una sustancia aceptora de elec-

trones.
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17. Un nétodo segin la reivindicacién 1, en el que

Ve g!‘ll -ulrlfh'

Lifis miez o3 .

la sustancia activante es una sustancia tratada con acido.

18. Un método ségﬁn la reivindicacidén 1, en el cual
el compuesto obtenido es el N—(N,Nudietilamino)-7~[N-bis(4—
N,N—dimetilaminofenil)metiiaminé}fluorano.

19. Un método seghn la reivindicacidn 1, en el cual
el compuesto obtenido es el 3',4',5',6'-Tetracloro-3-(N,N-
dietilamino)—7—{§—bis(4—N,N—dimetilaminofenil)metilaminé’
fluorano. ’

20. Un método segin la reivindicacibén 1, euv el cual
el compuesto obtenido es el 3-(N,N-Dietilamino)-5,6-benzo-7
—Eﬂ-bis(4—pirrolidin—l-ilfenil)metilaminé]fluorano.

21. Un método segin ls reivindicacibén 1, en el cual
el’compuesto obtenido es el 4'-amino-3-(N,N+di-2-cloroetila-
mino)—7-{W—bis—(#—N,N—dimetilaminofenil)metilaminé}fluorano.

'22. Un método seghn la reivindiacidén 1, en el cual
el compuesto obtenido es el 3-(N,N-Dietilamino)-6,8-dimetil-
xanten—9-espiro—3'—{2'—[&-(N-bis[A-N,N-dimetilaminofenilmeti

1]

mino)feni Jlftalimidina.

2%, Un método segln la reivindicacién 1, en el cual
el compuesto obtenido es el 5-Carboxietil-3-(N,N-dietilamino
-7-LN—bis(4-N,N—dimetilaminofenil)metilamino fluorano.

24, Un método segln la reivindicacidén 1, en el cual
el compussto obtenido es el B—CN,N—Dietilamino)benzo{%}xante
-9—espiro—§'~{2'[4—(N—bisiu—N,N-dimetilaminofenil&metilamino

~;

fenil} jrealiniaina.
] 25. Uan método segin la veivindicacidn 1, en el cual

el compuesto obtenido es el 3-(N,N-Dietilamino)-?-[N-bis(4~

N—bencil—N—metilaminofenil)metilaminé]fluorano.

26. Un método seghn la reivindicacibdn 1, en el cual

] a

=}

S~
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' el compuesto obtenido es 3—(1‘1,II-Dietilamino)—7—[N-bis(4-—N-;

ciclohexil)-N-—metilaminofenil)metilamino]i‘luorano.

27. Un método seglin la reivindicécién 1, en el cual
el compuesto obtenido es 4'-Cloro-%-(¥,N-dietilamino)-7-
[N-bis(4-N,N-dinetilaninofenil)metilaning] fluoranc.

28. Un método segln la reivindicacidn 1, en el cual
el compuesto obtenido es 7—Cloro—3~(N,N—~dietilamino)benzo[iﬂ
xanten-9-esp ir6—3 - {2 : —{4-—(N—bis {4—N,N-—dime‘ci1aminofeni29 me-
tilamino)-fenil]}ftalimidina.,

29. Un método seghn la reivindicacidn 1, en el cuai
sl compuestc obtenido es 5—(N,N-Dietilamino)—?-{ﬁ—bis(&-N,N-
dimetilaminofenil)metilaminc;}l xanten-9-espiro-3'-(2'-fenil)
ftalimidina. '

30. Un método segin la reivindicacién 1, en el cusal
el compuesto obtenid es 5-(N,N—-Die’cilamino)—7-—[_N-bis(ll-—N,N—
dimetilaminofenil)metilaminé]xanten—9—espiro~3'—[2'—(4-metil
fenil)] ftalimidina.

?1. Un método segln la eivindicacibn 1, en el cual
el compuesto obtenido es 3-(N,N-—Dietilamino)—7-{N—bis(4—N,N—
dimetilaminofenil)metilaminca xanten-9-e siairo-} '~ftalimidina.

32. Un método segln la reivindicacidn 1, en el- cual
el compuesto obtenido es 3—(N,N-—Dietilamino)—6—metil—‘7-[N—
bis(&—N,N—dimetilaminéfenil)metilamin;]xanten—9—espiro—5'-
(2'-etil)~ftalimidina.

3%. Se reivindica por filtime como objetq sobre el

que ha de recaer la patente de invencidn que se solicite porg
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Todo conforme queda descrito y reivindicado en la
presente memcria descriptiva que consta de diecisiete pagi-

nas mecanografiadas.

Madrid, 28 de diciembre de 1.972

BERNARDO UNGRIA
. pupc 7
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