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La presente invencidn se refiere a complejos
metédlicos de bisazometina.

La invencién proporciona, por lo tanto, colo
rantes pigmentarios que tienen la estructura basica de

férmula I,
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en la que Rl significa aiquilo,

R2 significa alquilcarbonilo, alcoxicarbonilo 0
"CONR6 R7 ’

R significa hidrdgeno o alquilo,

R4 significa un radical carbocfclico o heterocicli-
co aromitico: bivalentes, enlazados a través de
las posiciones orto o peri,

N~ © s .

RS’ junto con el grupe C=C__ , significa un anillo
carbociclico o heteroeiclico aromati.cos,

RG significa hidr8geno o alquilo,

R7 significa hidrdgeno, alquilo o un anillo carbo-
ciclico o heterociclico aromiticos, mono- o bi~
nucleares, y

Me significa un &tomo de un metal de tramsicifn bi-
valente o bien cine.

La estructura basica de f6rmula T puede estar sustituida

en cualquiera de los nficleos arométicos, ¥y tales niicleos pueden estar

fusionados con ulteriores nlcleos; sin embargo, los sustituyentes



deberian seleccionarse de modo que no perjudiquen las propiedades
pigmentarias de los compuestos. Sustituyentes apropiados se indi-
can mds adelante. Los compuestos pueden llevar asimismo un grupo
carboxi como uno de los sustituyentes antes mencionados. Cualquier
radical o mitad alquilo presente en la estructura bisica de férmu-—
la I contiene preferiblemente de 1 a 4 Ztomos de carbono. .

Como compuestos representativos de los compuestos prepara-

dos de acuerdo con la invencidn pueden darse los de férmula Ia,

Ia
en la que Rg significa hidrbgeno o metilo,
RlO significa alquilo Cl—CZ, alcoxi Cl—C2 o —NHRIB,
R11 significa 1,2-fenileno, sin sustituir o sustitui-

do tal como se indica mis adelante, 1,2-, 2,3~ o
1,8-naftileno, 9,10-fenantrileno, 5,6-acenafteni-
leno o un radical de férmula (a), (b), (c), (d)
o (e),
H
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significa un radical de f8rmula (£), (g), (h),

@) o (i),

{g) (h)
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en donde el Ztomo que lleva un asterisco estd
enlazado con el atomo de carbono adyacente al
oxigeno en la f6rmula Ia, y los radicales (£)

y (g) son sin sustituir o estfn sustituidos tal
como se indica mis adelante,

significa hidr8geno, alquilo Cl-CA’ naftilo,
benzimidazolonilo—5 o fenilo, o benzimidazoloni-~
lo-5 o fenilo sustituidos por un maximo de tres
sustituyentes que se seleccionan entre metilo

I3

(hasta tres de &ste), cloro, bromo, nitro y

14



alcoxi 01-02 (hasta dos de éstos), alquil-cl-cz-
carbonilamino, fenilcarbonilamino y fenilamino-
carbonilo (hasta uno de &stos), siendo que los

dos radicales §ltimamente indicados son sin sus-

tituir o est@n sustituidos seglin se describe mas

adelante,
Rl4 significa metilo o fenilo,
R15 significa hidrdgeno, metilo o fenilo, ¥y
Me. significa niquel, cobre, cinc o cobalto,

1

cualquier fenileno sustituido, representado por Rll’ cualquier fenil-

carbonilamino o fenilaminocarbonilo en R y cualquier radical sus=-

13?
tituido (£) o (g). representado por R12* estén sustituidos por un
miximo de dos sustituyentes seleccionados entre cloro, bromo, metilo

y alcoxi C (hasta dos de @stos), ciano, hidroxi, alcoxi—cl—02~

1%
carbonilo, aminocarbonilo, alquil—cl-cz-aminocarbonilo, dialquil—Cl—Cz—
aminocarbonilo, carboxilo, fenilo y fenoxi (hasta uno de éstos);

En los compuestos de f£6rmula Ia, el simbolo R9 significa
preferiblemente hidrBgeno. Cualquier radical alquilo CI—C2 represen~
tado por Rlo significa preferiblemente metilo. R13 significa pre-
feriblemente hidr6geno, alquilo 01-02 o bien benzimidazolonilo-5 o
fenilo en caso dado sustituidos, prefiriéndose que cualquier radical
benzimidazolonilo~5 sea sin sustituir y cualquier fenilo representa-

do por R sea preferiblemente sin sustituir o est& sustituido por

13

un m3ximo de tres sustituyentes que se seleccionan entre metilo (hasta

tres), cloro, bromo, nitro y alcoxi Cl-C2 (hasta dos de este grupo)




y alquil—Cl~Cz—carboni1amino, fenilcarbonilamino y fenilaminocarbo-~
nilo (hasta uno de &ste grupo), cualquier grupo fenilo presente en

el fenilcarbonilamine y en el fenilaminocarbonilo es sin sustituir

0 estd sustituido por un méximo de dos sustituyentes que se seleccio-

nan entre cloro, bromo y alcoxi Cl—CZ. R significa preferiblemen~

10

te benzimidazolonil-5-amino sin sustituir o preferiblemente fenil-

amino en el que el fenilo es sin sustituir o estd sustituido segln

indicado m&s arriba., En particular, R10 significa fenilamino sin

sustituir o fenilamino sustituido por uno o dos grupos metoxi y/o

por un grupo metilo o por un Atomo de cloro. R1l significa prefe-

riblemente un radical 1,2-fenileno sin sustituir o sustituido por

un méximo de dos sustituyentes tales como los definidos mids arriba,

un radical de férmula (a), definida més arriba, o un radical de fér-

mula (c), definida wis arriba, siendo que cualquier 1,2~fenilenoc es

preferiblemente sin sustituir o estd mono-sustituido por cloro, bromo,

metilo, metoxi o por nitro, prefiriéndose mids aiin que dicho 1,2-fenileno

sea sin sustituir o est® mono-sustituido por cloro, metilo o metoxi.
Cuando R12 signifiéa un radical de férmula (f) en caso

dado sustituido, &ste es preferiblemente sin sustituir o estd susti-

tuido por uno o dos sustituyentes que se seleccionan entre cloro,

bromo y metoxi (hasta un miximo de dos de &stos) o por nitro (hasta

uno de éste). Se prefiere ms a2fn que dicho radical quede sin susti-

tuir,

Cuando R12 significa un radical de férmula (g) en caso

dado sustituido, &ste corresponde preferiblemente a la £f6rmula (g'),
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en donde R significa hidrSgeno o carboxi, y

20
R21 significa hidrBgeno, cloro, bromo o nitro, pre-
feriblemente hidrégeno.
Cuando R12 significa un radical de férmula (h), el sus~

tituyente R presente en dicho radical es preferiblemente metilo.

14

Cuando R12 significa un radical de f8rmula (j), el sus-
tituyente R14 en dicho radical es preferiblemente metilo y el sus-
tituyente Rl5 es preferiblemente fenilo.

De los radicales de (f) a (j) representados por RlZ se
prefieren en particular los radicales (f), (), (hy e (i), y en es~-
pecial los radicales (g), (h) e (i).

En los compuestos de f&rmula Ia, el simbolo Me significa
preferiblemente niquel o cobre, en particular niquel.

Como clase preferida de los compuestos de férmula Ia pueden

citarse los compuestos de formula Ib,

i s B \
Me
v o €2 )

. Cil, ° ‘<}



en la que

A

significa metilo, alcoxi Cl-Cz, —NHZ, alquil-
Cl~C2-amino, benzimidazolonil-5-amino o fenil-
amino, siendo dicho fenilamino sin sustituir o
estando sustituido por un méximo de tres susti-
tuyentes que se seleccionan entre metilo (hasta
tres de &ste), cloro, bromo, nitro y alcoxi C

1%

(hasta dos de &stos), alquil-C -carbonilamino,

17%
fenilcarbonilemino y fenilaminocarbonilo (hasta
uno de &stos); los radicales fenilo presentes en
dichos grupos fenilcarbonilamino y fenilamino-
carbonilo son sin sustituir o est@n sustituidos
por un maximo de dos sustituyentes que se sele-
ccionan entre.cloro, brome y alcoxi Cl—Cz,
significa 2,3-dihidroxiquinoxalinileno-6,7,
benzimidazolonileno-5,6 o 1,2~fenileno sin sus-
tituir, o 1,2-fenileno sustituido por un maximo
de dos sustituyentes seleccionados entre cloro,

bromo, metilo y alcoxi C (hasta dos de &stos),

17

ciano, hidroxi, nitro, alcoxi-~C -Cz-carbonilo,

1
aminocarbonilo y carboxi (hasta uno de &stos),
significa un radical (f), segln definido m&s arti-
ba, sin sustituir o sustituido por un miximo de
dos sustituyentes seleceionados entre cloro,

bromo y metoxi (hasta dos de &stos), ¥ nitro

(hastz uno de &ste); un radical de f6rmula (i),



Me

2

segln definido mas arriba, un radical de £6r-
mula (g'), segln definido mds arriba, un radi-
cal de f&rmula (h), en el que R14 significa
metilo, o bien un radical de f6rmula (j), en el

que R significa metilo y R15 significa

14

fenilo, y

significa niquel o tobre.

Otra clase preferida de los compuestos son los compuestos

que corresponden a la f&rmula Ic,

en la que

A

UGS N
Ar-C \Me/N— Ie
' Yo g

significa benzimidazolonil-5-amino sin sustituir,
fenilamino sin sustituir o fenilamino sustitui-
do por un miximo de tres sustituyentes que se
seleccionan entre metilo (hasta tres de &ste),
cloro, bromo, nitro, alcoxi 01-02 (hasta dos de
éstos), alqui1~Cl-Cz-carbonilamino, fenilcarbonil~-
amino y fenilaminocarbonile (hasta uno de &stos),
siendo que cualquier mitad fenilo presente en el
fenilcarbonilamino y en el fenilaminocarbonilo

es sin sustituir o estd sustituida por un miximo
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de dos sustituyentes seleccionados entre cloro,
brome y alcexi Cl—Cz,

Bl significa benzimidazolonileno-5,6 sin sustituir,
0 1,2-fenileno sin sustituir o mono-sustituide
por clero, bromo, metilo, metoxi o nitro,

D1 significa un radicel (f) sin sustituir, segln
definido m@s arriba, un radical (g') segiin de-
finido mds arriba, en el que RZl significa
hidrdgeno, un radical (h), segin definido mis
arriba, en él que R14 significa metilo, o bien
un radical (i), seglin definido mis arriba, y

Me2 es tal como definida m3s arriba.

Como ulterior clase preferida de los compuestos pueden dar—

se los compuestos de férmula Id,

A_-CO Me”
2 _\—0’ o 1d

en la que A2 significa fenilamino sin sustituir o sustituido
por uno o dos grupos metoxi y/o por un Atomo de
cloro o un grupo metilo,

B2 significa benzimidazolonileno~5,6 sin sustituir,
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o 1,2-fenileno sin sustituir o mono—sﬁstituido
por cloro, metilo o metoxi,

D significa un radical (g'), segin definido mas
arribs, en el que R21 es hidr8geno, un radi-
cal (h), seglin definido mids arriba, en el que
R14 es metilo, o un radical (i), seglin defini-
do mads arriba, y

Me3 significa niquel.

Si, en la fdrmula Id, el simbolo A2 significa fenilamino
sustituido por dos grupos metoxi, &stos se hallan preferiblemente
en las posiciones 2 y 5 del ciclo fenilo. Cualquier sustituyente
metoxi solo se halla preferiblemente en la posicidn 2 de dicho eci-
clo,

La invencidn proporciona asimismo un procedimiento para la
produccidn de colorantes de pigmento, que tienen la estructura
basica de férmula I, seglin definida mds srriba, caracterizindose
dicho procedimiento porque

a) se metaliza un compuesto que tiene la estructura basica de for-

nula II,

11




b)
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en la que R1 y RS son tales como definidas md3s arriba,
mediante reaccién con una sal de un metal de transicidn biva-

lente o una sal de cine, o

se condensa una diamina de f8rmula III,

HZN-R4—NH2 III

en la que R4 es tal como definida mas arriba,

con un orto-hidroxialdehido de férmula IV,

| R Iv

en la que R5 es tal como definida mwls arriba,

y con un compuesto de f6rmula V,

K 0 —R
R, / 8 v
=0
Ry

en la que Rl a R3 son tales como definidas mis arriba, y
R8 significs alquilc (preferiblemente con 1 a
4 atomos de carbomo) o hidrdgeno,

en presencia de una sal de un metal de transicidn bivalente o

de wuna sal de cinc, o
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c) se condensa un orto-hidroxialdehido de f8rmula IV, con un com-

puesto de férmuls VI,

R, e

) iU, v
R,

—0

Ry

en la que R1 a R4 son tales como definidzs m&s arriba,
en presencia de una sal de un metal de transicidn bivalente o
de wa sal de cine.

Entre las sales de metal de transicidn y las sales de cinc
empleadas en los procedimientos a), b) y ¢) arriba indicados, se pre-
fieren las sales hidrosolubles, por ejemplo los cloruros, sulfatos,
nitratos, formiatos y acetatos, en particular los acetatos.

La reaccifn de metalizaci®n en el procedimiento a) puede
llevarse a cabo de manera habitual, por ejemplo con un compuesto de
férmula IT disuelto en un disolvente, por ejemplo en N,N-dimetilfor-
mamida, o en forma de suspensidn., Los compuestos de fBrmula II tienen
una solutilidad reducida en aguz, en 2lcoholes, en cetonas y en hidro-
ecarburos.

La reaccitn de condensacifn en los procedimientos b) y c)
se realiza convenientemente de manera habitual. Conviene efectuar la
condensacién en un dicolvente inerte, por ejemplo en agua, un alcohol,

glicol o en un éter glicdlico que contiene hasta 4 Atomos de carbono,

o en dimetilformamida. Lz temperatura spropiada es entre 20° y 150°C,
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preferiblemente entre 40° y 100°C.

Los productes resultantes pueden aislarse y purificarse
de manera convencional; el aislamiento se efectia convenientemente
mediante precipitacidn desde medios de reacciédn en los que los pro-
“ductos mismos son insolubles. Al utilizar como mecio de reaceidn di-
metilformamida, la precipitacidn se efectla convenientemente median-
te la adicidn de agua al medio caliente hasta que laz solucidn se vuelw
va turbia, y luego se procede al enfriamiento y a la filtrécién.

Los compuestos de formula II son nuevos y forman un ulte-
rior aspecto de la presente invencidn. Dichos compuestos pueden ob-
‘tenerse empleando el procedimiento b) o ¢) arriba indicado, en ausen-
cia de 1a sal de metal de transicidn o de cinc.

Los compuestos de f6rmula VI tambiga son nueves y, por lo
tanto, tembi&n forman parte de la presente invencidn. Dichos compues~
tos pueden producirse mediante condensacidn de un compuesto de £6rmu-

la ITI, definida mds arriba, con un compuesto ce férmula ViI,

Vil

-

en la que Rl a R3 y R8 son tales como definidas m8s arriba.
Los procedimientos arriba indicados para la produccidn de

los compuestos II y VI se realizan ventajosamente en las mismas con-
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diciones que las indicadas en los procedimientos b) y c).

Los pigmentos de fGrmula I son apropiados para la pigmen-
tacidn de plasticos o de resinas sintéticas en la masa, (por ejempio
polietileno, poliestireno, cloruro de polivinilo y cueros sintéticos),
en presencia o en ausencia de disolventes., Pueden utilizarse asimismo
como pigmentos en pinturac, a base de aceite o de agua, en barnices,
para el tefiido en la masa de viscosa o de acetato de celulosa, y
para la pigmentacidn de caucho. Los pigmentos de férmula I pueden
emplearse asimismo en tintas de imprenta, y también para la colora-
cidn de papel en la masa, para el recubrimicnto de textiles, y para
la estampacidn con pigmentos.

Las tinturac obtenidas poseen notables solideces al calor,
a la luz, a la intemperie, a la mfgracién v a los disolventes, y
tienen una buena intensidad de color. Los compuestos tienen buenas
propiedades de aplicacidn, por ejemplo resistencia a la floculacidn
y a la cristalizacifn y buen poder de dispersidn y de cobertura,

Las propiedades pigmentarias pueden mejorarse ulteriormen—
te si se tratan los pigmentos en bruto en disolventes orginicos, a
temperaturas elevadas, por ejemplo entre 110° y 200°C. Como disolven~
tes orginicos (en los que los pigmentes mismos quedan sin disolver)
entran en consideracidn, por ejemplo, los clorcbencenos (mezclas),
nitrobenceno, dimetilformamida, dcido acftico glacial, etilemo-glicol,
o quinolina,

En los Ejemplos siguientes, las partes y los porcentajes

se entienden en peso ¥y las temperaturas ze dan en grados centigrados.
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EJEMPLO 1

Se suspenden 24,6 partes de 5,6-diaminobenzimidazolona en
190 partes de metanol hirviente. A esta mezcla se afiaden lentamente,
con agitacidn, 35 partes de a-etoximeti1eno—a§etoacetanilida, disuel—-
tas en 240 partes de metanol caliente. La suspensidn se hierve al
reflujo durante € horas, luego se enfria, y el residuo se separa
por filtracidn y se lava con etanol. Despuds de secar en vacio a

70°, se obtienme un producto amarillo que corresponde a la formula

CONH:HGHS
. I'/ 3
NH NH O
o-‘<‘ 10O
QBss NH2

con un buen rerndimiento.

Se disuelven, a 60°, 17,6 partes del citado producto en
140 partes de N,N~dimetilformamida. Luego se alizde lentamente una
solucidn de 8,6 partes de 2-hidroxi-l-naftaldehido en 50 partes de
N,N-dimetilformamida, y la mezcla se calienta a 130° por espacio de
3 horas y con agitacidn; a continuacidn se gnfria a5% yel préci—
pitado obtenido se separa por filtracidn, se lava con N,N-dimetil-
formamida y con etenol y se seca en vacio a 70°. El producto amarillo

de férmula



. conxc .

1
,f(H;s

=<NH :@ NH O
C
NH N oH

O
10

tiene ur punto de fusidn de 297° a 298° con descomposicidn.

Se calientan a 130° 7,6 partes del producte arriba citado
en 75 pertes de N,N-dimetilformamida. Luego se afiaden por gotas, agi-
tando, 4 partes de acetato de niquel tetrzhidratado en 85 partes de
N,N-dimetilformamida; luego se calienta a 130° y la suspensién se
agita por espacio de 4 horas a 130° - 140°. Después del enfriamien-
to, la mezcla se separa por filtracidn y se lava, primero con N,N-
dimetilformamida y luego con etanol hasta que el filtrade de etanol
quede incoloro. Despufs de secar en vacio a 70°, se cbtiene un pig-

mento rojo de férmula



- 18 -

que, aplicado en barnices y en PVC, proporciona tinturas en un ma-

tiz rojo con buenas propiedades de solidez.

EJEMPLO 2

Se procede segln descrito en el Ejemplo 1, pero en lugar
del acetato de nfiquel tetrahidratado se utilizan 3,2 partes de ace-
tato de cobre monohidratado; se obtiene un complejo de cobre de co-

lor pardo que tiene una estructura sniloga.

EJEMPLO 3

Se procede seglin descrito en el Ejemplo 1, pero sustituyen~
do el 2-hidroxi-l-naftaldehfdo por una cantidad equimolar de 3-ciano-~
2,6-dihidroxi~5-formi1-4-meti1~piridina; se obtiene un producto que

corresponde a la formula

ONHCH
- l \\\(CH3
- N o)
NH N s
0~_Jf (:)I Ni
—\ NN
NH { )

5

Aplicado a barnices y a PVC, el producto proporciona tinturas s6lidas

en un matiz pardo rojizo.



.-19_

EJEMPLO 4

Procediendo segiin descrito en el Ejemplo 1, pero sustitu~
yendo la 5,6-diaminobenzimidazolona por 16,2 partes de orto~fenileno-
diamina, se obtiene un producto intermedio que corresponde a la f8r-—

mula

, c‘:omsc oHs
_CH

. NH O
Ol

2

3

8,9 partes de dicho producto intermedio se disuelven con
calentamiento en 640 partes de etanol, Luego se afiade lentamente una
suspension de 5,3 partes de 3-ciano~2;6~dihidroxi~5-formil-4-metil—
piridina en 200 partes de etanol y la mezcla se lleva a ebullicidn.
Después de agitar al reflujo durante 30 minutos, se afiaden lentamen~
te 7,5 partes de acetatc de niquel tetrshidratado en 280 partes de
etanol, La mezela de reaceidn se agita bajo reflujo durante otras
6 horas, luego se enfria, se filtra con succién y se lava con etanol.
Después de secar en vacio a 70°, se obtiene un pigmento amarillo ana-

ranjado que corresponde a la fOrmula
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CONHCGH5

‘\\r’C”s

@:N\ /O
Ni

7~

N \0'

Aplicado en barnices y en PVC, se obtienmen tinturas con buenas pro~

piedades de solidez.

EJEMPLO 5

Siguiendo el Ejemplo 4, pero sustituyendo la a-etoximetileno~
acetoacetanilida por 2,5-dimetoxi-oz-eteximetileno—acatoacetanilida,

se obtiene un pigmento amarillo que corresponde a la férmula

OCH
- CONH< O

. N "/CHj OCH3
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Aplicado en barnices y en PVC, el pigmento proporciona tinturas con

buenas propiedades de solidez.

EJEMPLO 6

Una solueidn de 35,6 partes de 3-ciano-2,6~dihidroxi-5-
formil~4{-metilpiridina en 145 partes de dimetilformamida se aflade
lentamente & una solucidn de 21,6 partes de orto-fenileno-diamina
en 140 partes de dimetilformamida, La mezela se agita durante 3 ho-
ras a la temperatura de ebullicidn, luego se la enfria y el prici-

pitado se separa por filtracifn, se lava con etanol y se seca en

vacio a 80°. El producto resultante de f&rmula

NH

i8]

Ho

N === CH

tiene un punto de fuegifn de 271° - 274° con descomposicidn,

A una suspensitn de 13,4 partes del citado producko en 95
partes de dimetilformamida se aflade leuntamente, a 100°, una solucidn
de 11,7 partes de ou-etoximetileno-acetoacetanilida en 40 partes de
dimetilformamida, La mezcla se calienta a 100°, se la agita a esta
temperatura durante 30 wminutos vy luegoe se le afiade lentamente una
solucidn de 12,5 partes de acetato de niquel tetrahidratado en 115
partes de dimetilformamida, Después de agitar la mezcla de reaccidn

a 120° durante 3 horas, se la enfria, y el precipitado se separa por
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filtracidn, se lava con etanol y se seca. Se obtiene un preducto

idéntico al producto que figura en el Ejemple 4.

EJEMPLO DE APLICACION

0,5 parte del pigmento que figura en el Ejemplo 1 y 5 par-
tes de un pigmento de difxido de titanio se afiaden a una mezcla que
consta de

63 partes de una emulsidn de cloruro de polivinilo,

32 partes de dioctil-ftalato,

3  partes de un suavizante de epoxi, comercial,

1,5 parte de un estabilizador comercial (complejo de bario-

cadmio),

0,5 parte de un quelado£ comercial
y el conjunto se mezcla homog@neamente. Con el fin de consegulr una
méxima distribucidén del pigmento, se moltura la mezcla en un moline
de rodillos de friccidn durante 8 minutos a 16C° (dejando rodar el
uno de los rodillos 2 20 r.p.m., y el otro a 25 r.p.m.). Seguidamen—
te se extrusiona la mezela a una pelicula de 0,3 mm de espesor. La
pelicula estd pigmentada en un matiz rojo. La tintura obtenida posea
buenas solideces a la Iuz y a la migracién, y vesistencia al calor.

En la Tabla siyuiente, se indican otros pigmentos de férmu-
la Ta que pueden prepararse mediante procedimientos andlogos a los

descritos en los Ejenplos de 1 a 6. En todos los Ejemplos, R, signi-

9

fica hidrégeno, con excepcidn del Ejemplo 50 en donde R significa

Q
-

metilo,
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TABLA
Ei. R R E
fo. 10 11 12
7 ~NIIC @ -cu=cu
8 ' . dO- OZN-@ . . do.
ot ..
9 - NHt “co : @/ *, do.
"H," N .
10 - NY de. do.
1L do. : 40, ~CYnCY~CHe (Y=
'2 (] Y *C C’H . )
1 ~RHC N, go. ’ I@
coou
13 do. éo. -(;: = N @
oy «
14 do, do.

oo D)
H,C0

3
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TABLA
- Rll RIZ Me Matiz en PVC
)Hs @ ~CH=CH —@ N anaranjado.
e
0 N-@ - do. do. do.
Nd - . . .
\~C0 ) . do. do. amarille rojizo
Lﬁﬁ" @: " '
ﬂ de. co. do. anaranjado
)
. do, ~CH=CH~CHE~CH~ do. amariilo rojizo.
. * ' -
éo. —(’2 = C'ﬁ/—@ do anaranjado
coox '
dOI -? = N@ (IO- amarillo
o #
) do. do. do. amarillo rojizo
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TABLA (continuacidn)
£j. ‘R R R ..
ol 10 11 12’
5t
15 -—NH:I::) KEEI: SRR REE
H.CO. ’ ' -
3 C6H5 C“‘3
16 ~ NG, do. go._'
. . . . *
17 do. do. ~C w C = (0 = Ni=
-t 1 :
Cd3 cN
18 dC‘. 0 :\:_/\/ ) do.
2
&
19 do. . Cl—@ do;
20 do. ﬁzc-tgiz do.
21 do. KOCC A do.
M\ )
22 -y
. M
n3co]z;ﬂ L:?\ do.
23 dO. 'G.Db

B,C0 A,

T
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TABLA (continuacidn)
R R R . Me Matziz en PVC..-.
10 11 12 1
b3 .
—t‘H;@ (O): . "If - N = ? = Ni pardo’ zmarillo
H,CO ’
. H H
3 C6 5 C 3
—daHC T . 30, . : do,
\{Cb‘{s do . .co d.o 9
. . . . :
do. do. =L = C = C0 =~ N3~ Cu do,
] ! : ’
CH3 cy
N “do. v anaranjado °
de. 0,} —/O\w do N i
AN
do. Ay do, ' do. do. .
SNOA
do. | H3C @) do. do. amarillo rojizd-
~
do. Hoco—,//\\f/ do. do.’ anaranjado’
U ~
—NH
A
HBCO O @( Go. do. amarillo
. do. S0« do. amarillo roj.i_zc
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TABLA (continuacidn)

Ej.. ' R0 ‘ Ri1 82
No. : . . L
’ ocH T . .
2 |- —XH C’ : -C = C ~.C0 - N
i co:(O:[ ’ @ ) S N
3 c1 CH, CN

25 ~w~0O)- o1,  do. do.
2 -mi-@-xncoca:," do. - | do. -

27 | .. - ca. - o, | do.
o 22 L | :

28 -sm' o . des 7 , do.
: vl : _ o
29 . -ma«@- CONECHo | = dou " do.

30 —-—NH—@- NHCOC(H, |' . do.” " do.
N -
n | o _ Io:[m{/co | éo.
32 '+ —oct, . do. L+ dou
33 . —~oc, 4, e do. e
3w | —~3H,. do. ] e

2
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TABLA (continuacidn)
. M © Mati
RIO Rll R12 Me, 'Watlzr en PVC

¥ OCH ; ’ e ’ j! .
’_'M{@ 3 @ . "? - ? =-C0 - XH - N1 amarillo rojizo
E5C0 C1 > CH, CN '
~- Nx-@; cL do. do. do. do.
--NH-@-NHCOC%. do. do. 'do- ' do.
- . ' ' ~ !
"NH Cl . dOO do- do-‘ dO. .

cl :

- . 1::H\ ' * 7
"‘Hh‘@ co -do. do. do- - do-

N
-Nli@— CONHCSHS do. - - do. do. do.
—NH—@_ NHCOCH, do. " do. _ do. do. .
PN ' do. * 4
o. 0. .’

< CH, :@: Nit” X °
_OCHB dO . do . do .. do .
—(chH5 do. do. do. do.
-‘Niizt 60. dc- 7 do- dO. ’
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TABLA (continuacidn)

. —NH@
HSCZO :

BZNCO-@

Ej. R R
o 10 11 Rl2.
o H C\ *
35 ~ NHC M 3 @ ¢ = t‘: - €0 =N -
Hyo™r oy
~NH —@-CH CH,’
26 3 )@f 3, do.
, L .
37 ~NHC ? EOCO-C~Y ~CH=CH
NHC H, 0] . @
38 do. Cl-@ do.
39 | —'xxocs3 @ ' do.
u.CO N
3 d
N0, ,
40 - m.@. NO, 07 ~C = C-CH=CH~
) ‘ocr -
e
CH-} -
41 — M @.ca NC ~CH=CH~CH=CH-~
of 3. @\ t
13 . NOZ
. *
42 ~C=CH-C=CH-

] ]
cl Cl
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T ABLA (continuacisgn)

RIO Rll RlZ Mel_ Matiz en FVGC:
. H.C * :
MICGHS 3 ‘@’ ~C =C~-(CO - NH Ni amarillo rejizo. .
H C ~ ' R ' - -
: - 54 h
3 N ca, N
X "@'CH CH. .
i 3 I@ﬁ 3, do. do. + d0e ...,
* . .
NHC H HOCO Y ~CH=CH do. anaramns ado
s oL © ;
do. Cl—@: . do. do. . , do.
o e |
3 , *
2\02 . ' .
NH-@. N02 HO-@ . -C = C-CH=CH~ do amarillo_rojizo
: . ‘ocu - ¥
3
CHB . .
\4 . . * . -
NH -@.C’d3 I\C@ ~CH=CH-CH=CH~ do do. .
Chi, ' L NO
3 2
. . *
NH H, NCO~R ~C=CH~-C=CH~- do. do.
2 O@ ‘ 2 @L ] !
2 €l cCl
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TABLA (continuacidn)

£j.

P

R

R

50

‘.\.'"‘\’6 5

o AAHN
O co
/O:NH

1A
No. = o 12
0C,H,
*
43 -@ O‘“D HC -/‘\I —ca=ca;@— c1
44 - \hO— CONH Br Br—/é\- 3cu=cn©. olof
#,C0 ocuB Br IU '
: ) . *
45 -¥ —@).:\'m:o-(@t ] @’ -Cgem:o,_m
crer hsczQ Sy ) o
46 —NECH Nveoy : -'c=cv-crf=cu-
-th 0‘3 @:Nécci{, X .. .
- c1
47 —~NEC. H. :
! 8ECo%s do. ~C=C-CEC=
' . 3z
-~NH ' c =C = - -1
8 | =X @ _ Hscoho-@ C=C-co-1
Br™™~"Br . cH. CN )
3
49 --M@-macoczas R co@ do..
do.
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TABLA (continuacidn)

R’LO Rll RIZ Me, Matiz en PVC-
oc, H
. .
1@- cma-D '—:Sczoco@ -ca=ca© c1 Ni amarillo rojizo
./\'}coxz{ Br Br— fcn=cn@_ CCH do, ~ ‘do
r\ .
H co OCH3 3:'@~ -3
Y - ’ %
-NHCO ~CH=CH . .
-@l :@lc . 5 qu@ CEeCHR No, do do.
C.'. l 5 P4
- Keeon - ~C=CH~CH=CH do ' do. -
Hy AQJ (oton Cod ° >
¢ cl )
275 do. ~-C=CH~CH~CK~ do. do.
1
) . .Br
. . *’ '
@ : H3COCO-@ ~C=C~=C(C0 - N - do. . do.
| . 1 P ) :
Br ) CH, C¥ .
NHCO ¥ - . . ' .
@-Lficocz 5 R3C0-@ | do. _ do do
~ . . hovd )
\-GHS ) ' ‘:@“H\CO dO s dO . dO-
bui: ol
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En resumen la Patente de Invencidn que se solicita

debera recaer sobre las siguientes:

REIVINDICACIONES

a . . P s i~
1= Un procedimiento para la producciém de cclorantes de pig

mento que tienen la estructura-bésica de FfOmaula ¥,

I
en la que R1 significa alquilo,
R2 significa alquilcarbonilo, alcoxicarbonilo o
-CONR6R7,
R3 significa hidrdgeno o alquilo,
R4 significa un radical carbociclico o heteroelclico

gromiticotbiva}entes, enlazados a través de las
posiciones orto o peri,

RS, junto con el grwo ::c=c:f,.significa un anillo
carbociclico o heterociclico aromiticos,

R significa hidrégeny o alquilo,

R significa hidrdgeno, alquilo o un anillo carbo-
cfclico o heterociclico arom@ticos, mono- o bi-
nuclearcs, y .

Me significa wo dtemo de wunm metal de traneicidn bi-



valente o bin cine,
caracterizéndose el procedimiento por condensar una diamina

de férmula ITT,
=R, ~ Tl IIT

en la que R, es tal como definada mds arriba,

con un orto-hidroxialdehido de férmula IV,

o=cH o~
Rl"
9
P v
en la que R5 es tal como definida mds arriba,
Yy con un compuesto de fdérmula V,
v

en la que Rl a R3 son tales como definidas mas arriba y
Ry sipnifica alquilo de 1 a 4 &tomos de carbo
no, o hidrégeno,
en presencia o ausencia de una sal de un metal de transicidn
bivalente o de una sal de cinc, y si la condensacién se rea-

liza en ausencia de metal, metalizar el producto de conden—



sacién con un mebal de transicién bivalente o zinc, donde
1a condensacidén y la metalizacién tienen lugar en un di-
solvente inerte & temperaturas entre 20° v 15000.

2, Se reivindica por 4ltimo como objeto sobre gl que
ha de recaer la_Pétente de Invencidén que se solicita: UN PRO
CEDIMIENTO PARA LA PRODUCCION DE COLORANTES DE PIGMENTO.

Todo conforme queda descrito ¥ reivindicado en la -

presente memoria descriptiva que consta de treintaspéginas

mecanografiadas.

Madrid, 3% de Junio de 1.975

N
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