————

O

JARBTERIO DE INDUSIRIA ¥ ENERGIA

e ———t——

@ NUMERO .. @ A]
Regisiro de fo Propiedad industrial @ ES @ "_4'7';‘3'_ (06
’ ’ . @ FECHA O .l"llﬂ!;E‘NTI\CKO-I;
18-8-78 |
AH
‘ Canandido ol Reaistro do acuerdo
| PATENTE DE INVENCION < - ~wofsmmnon opre
ESPANA Cow e cenny s ael gon-
/ toowd Lt Leoria o funla,
(39 PRIORIDADKS:
. @NUM!NO. ! @F’ECHA @PAIﬂ
10201 19-8-77 SUIZA

@FEGHA DE PUBLICIDAD

@ CLASIFICACION INTERNACICNAL

CO7¢ COEK

PA'I’!'.NTE DE LA QUE ES DIVISIONARIA

@rrrul.o, DE LA INVENCION

UN PROCEDIMIENTO
DE ARTIO.

PARA LA PREPARACION DE FOSFONITOS Y TIOFOSFONITOS

@ BOLICITANTE (8}

SANDOZ AG.

" DOMICILIDO DEL SOLICITANTE

CH-4002 BASLE - Suiza.

@ INVENTOR (E8)

Dr. Xurt Hofer y Dr. Rudolf Moesch, ambos de nacionalidad suiza ¥y
Dr. Giinther Tschulin, de nacionalidad alemana.

@ TITULAR (X8)

@ REPRESENTANTE

DON BERNARDO UNGRIA GOIBURU

-
UNE A -4 MOD, 3108

UTILICESE COMO PRIMERA PAGINA DE LA MEMORIA .



10

15

20

25

-2-

Caso 150-4099

PERFECCIONAMIENTOS EN O RELACTIONADOS CON COMPUESTOS

ORGANICOS

La presente invencidn se refiere a fosfonitos y tio-

fosfonitos de arilo que tienen utilidad como antioxidantes.

La presente invencidn se refiere en particular a com-~

puestos de formula I,

AX-R
P\X-Ri
I
(R)

n

en la que 1la R o cada R, independientemente las4ﬁnas de las

cada

cada

1’

otras, significa alquilo (Cl—Clz), alcoxi-
(Cl—Cg), cloro o el grupo —N(Ro)z,
en donde cada Ro significa, independien~
temente la una de la
otra, alquilo (Cl~Cg),
la suma de los atomos
de carbono presentes en
los dos radicales alquilo

no debiendo exceder 10,
significa cero, 1, 2 % 3,

independientemente la una de la otra, sig-

nifica oxigeno o azufre, y

independientemente la una de la otra, sig-

nifica alquilo (01-022); fenilo sin substi-
tuir; o fenilo substituido por tres substi-
tuyentes, como mékimo, seleccionados entre

1 a 3 radicales alquilo (Cl-Cs), la suma de
los atomos de carbono presentes en dichos

radicales alquilo no debiendo exceder 12,
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un radical ciclohexilo, y un radical fenilo
eventualmente substituido seleccionado entre
un radical fenilo sin substituir y un radical

fenilo mono-substituido por alquilo (cl—c4),

con los requisitos de que

(i)

(ii)

cuando n = 2 3, ninguna de las mitades R no deba signifi-
car un grupo -N(Ro)z, y cuando n = 1 ¥ R significa un gru-
po -N(RO)Z, dicho grupo -N(Ro)2 pueda ocupar Unicamente la

posicidn 4 del nficleo bencénico, y

cuando n = cero, o cuando n = 1 y R significa alquilo,
alcoxi o cloro, cada simbolo Ry independientemente el uno

del otro, pueda representar iinicamente un grupo de férmula

(a),

4
R, (a)

R,

en la que R, significa alquilo (Cl-CS), ciclohexilo o

2
un radical fenilo sin substituir,
significa hidrdgeno, alquilo (Cl-CS),
ciclohexilo, un radical fenilo sin
substituir o fenilo mono-substituido

por alquilo (CI—CA)’

y R, significa hidrdgeno o metilo,
con el requisito de que no ambos simbolos
R2 y R3 puedan significar ciclohexilo o un

radical fenilo eventualmente substituido.

Cuando el simbolo R significa alquilo, se trata de pre-

ferencia de alquilo (Cl~Cg), en particular de alquilo C1 o C4, en

especial de metilo o de butilo terciario, de mayor preferencia de

butilo terciario.

Cuando el simbolo R significa alcoxi, se trata de prefe-

rencia de alcoxi (Cl-c4)’ en particular de metoxi.
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Cuando R significa el grupo -N(Rb)Z’ cada simbolo Ro
presente en dicho grupo significa, de preferencia e independiente--
mente el uno del otro, un radical alquilo (Cl-Ca), en particular
un radical alquilo (Cl-C3),ren especial un grupo metilo o etilo.
Ambos radicales alquilo son, de preferencia, idénticos.

De entre todas las significaciones de R se prefieren el

~alquilo, el alcoxi o el grupo -N(Rb)Z’ en especial R', segiin se de~

fine mis adelante; particularmente preferidos son el alquilo o el
grupo —N(RO)Z, en especial R", segiin se define mis adelante; la
significacién de R particularmente preferida es el grupo -N(Ro)z'

E1l simbolo n significa de preferencia cero & 1, y cada
X significa, de preferencia e independientemente la una de la otra,
oxigeno. De preferencia, ambas X tienen la misma significacidn.

Cuando cualquiera de los simbolos Ris independientemen~
te el uno del otro, significa un radical alquilo, se trata de pre~
fe;encia de alquilo (Cl-Cls), en. particular de alquilo (04-018),
g7C18)" '

Cuando el sTmbolo R2 ‘en cualquier grupo de f£6rmula (a)
significa, independientemente el uno del otro, un radical alquilo,
se trata de preferencia de metilo o de un radical alquilo (03-08)
secundario o terciario, en particular de un grupo metilo, butilo
terciario o 1,1—dimeti1propilo, de mayor preferencia de un grupo
metilo o butilo tereiario, en especial de butilo terciario.

De todas las significaciones de Rz se prefieren el al-
quilo y el fenilo sin substituir, en particular alquilo, en espe-
cial Ré seglin se define mis adelante; significaciones preferidas
de R2 son los grupos metilo, butilo terciario o l,l—dimetilpropilo,
en particular el grupo metilo o butilo terciario, mis particular-
mente el butilb terciario. .

Cuando el simbolo R3 en cualquier grupo de f£érmula (a)
significa, independientemente el uno del otro, un radical alquilo,
se trata de preferencia de metilo o de un radical alquilo (C3-CS)
secundario o terciario, de mayor preferencia de un grupo metilo

o de un grupo butilo terciario.
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Las significaciones mds preferidas para el simbolo R, son
hidrégeno, alquilo y fenilo eventualmente substituido, en particular

hidrégeno y alquilo, en especial R! segiin se define mis adelaute, y,

3
de mayor preferencia Rg seglin se define mds adelante.
El simbolo R4 en cualquier grupo de férmula (a) signifi-

ca, de preferencia e independientemente el uno del otro, hidrdgeno.
El grupo de formula (a) es, de preferencia, un grupo de

formula (aa), segiin se define mas adelante.

De todas las significaciones de R1 se prefiere la de R!,
segiin se define mds adelante, en especial un grupo fenilo eventual-
mente substituido. Sin embargo, cuando cualquiera de los simbolos X
significa oxigeno y n =1, 2 6 3, el simbolo Rl unido a dicha X es
de preferencia un grupo de férmula (a), en especial un grupo de for-
mula (aa), de mayor preferencia un grupo de fdrmula (a) o (aa),
respectivamente, en la- que R2 o Ré, respectivamente{ significa un
radical alquilo secundario o terciario.

En general, ambas mitades R1 tienen, de preferencia, 1la
misma significacién. ' .

Una clase preferida de combuestos de.fdrmula I comprende

los compuestos de férmula Ia,

P,X*R

\X-R

b e

Ia

(R')n'

en la que R' significa alquilo (Cl-Cg), alcoxi (Cl-Cg),
o el grupo -N(R!),,
en el que cada R; significa, independientemente

la una de la otra, alquilo-

Cc.-C
(1 3)’
n' significa cero o 1,
ambas X son idénticas y significan oxigeno o azufre,

y ambas R! son idénticas y significan alquilo (C4-018);

fenilo sin substituir; o fenilo substituido
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por uno, dos o tres substituyentes selecciona-
dos entre 1 o 2 radicales alquilo (lecs), te-
niendo dichos radicales alquilo un agregado de
atomos de carbono no superior & 9, y un radi-
5 cal fenilo eventualmente substituido seleccio-
nado entre un radical fenilo sin substituir y
un radical fenilo mono-substituido por alquilo-
(€;-C,)s |

con los requisitos de que:

10 ' (1) cuando R' representa el grupo -N(R;)z, este grupo pue-
da ocupar {inicamente la posicidn 4 del niicleo bencénico,

(ii) cuando n = cero, o bien cuando n = 1 y R' significa alqui-~

lo o alcoxi, el simbolo Ri pueda significar Gnicamente un

grupo de férmula (aa),

?
R'3
(aa)
1
Ry
15 en el que Ri significa metilo o un radical alquilo (CS-
4 CS) secundario o terciario,
y y Ré significa hidrdgeno, metilo o un radical

alquilo (CB_CS) secundario o terciario.
Uria clase preferida de compuestos de £6rmula Ia se consti-

20 ' tuye por los compuestos de fGrmula Ib,

c(CH353

/@_F/‘*}@ 3

¥ \ / \ "
(R')n' 0- <:> 3

C(CH3)

Ib

3

en la que R" significa metilo, butilo terciario o

_ n
el grupo -N(R o) 2s
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en el que ambas Rg son idénticas y sig-
nifican alquiIo(Cl-C3),
n' gsignifica .cero o 1, ‘
y ambas Rg son idénticas y significan hidrdgeno,
metilo o butilo terciario,
con el requisito de que cuando R" significa el grupo ~N(R0 9
este grupo pueda ocupar {nicamente la posicidn 4 del ndcleo

bencénico.

Otra clase preferida de compuestos de formula I compren-

de los compuestos de férmula I',

//X_Rl
(R) N-<:::>«-P I
0’2 x-Ry

en la que cada Ro’ ccada X y cada Ri’ independientemente las
unas de las otras, tiene la significacidn

definida més arriba.

De los compuestos de férmula I', una clase particular est?

constituida por los compuestos de f6rmula I",

x_Rll

0 "
\N \X Rll I

en la que cada Ro’ y cada X, independientemente las unas
de las otras, tiene la significacion

definida m3s arriba,

y cada R; » independientemente la una de la otra, sig-
nifica alquilo (01-618); fenilo sin sub~
stituir; o fenilo substituido por 1, 2 &

3 radicales alquilo (CI-CS)’ la suma de
los &tomos de carbono presentes en dichos

radicales alquilo no debiendo exceder 12.
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La presente invencidn se refiere asimismo a un procedi-
miento para la produceidn de compuestos de fdrmula I, segiin defi-
nida anteriormente, caracterizado por el hecho de que se hace re-

acciopar un compuesto de f£8rmula II,

Hal
P/

; IT
\

Hal
®),

en laque Ryn tienen las significaciones definidas mis
arriba,

y Hal significa cloro o bromo,

con un compuesto o una mezcla de compuestos de f6rmula IIT,

R1XH I;I

en la que Xy R1 tienen las significaciones definidas mis
_artiba,
Los compuestos intermediarios de férmula IT pueden pro-
ducirse de acuerdo con procedimientos habituales a partir de ma-
terias de partida disponibles, por ejemplo mediante reaccidn de un

compuesto de formula IV,

(R) - | IV

'3

en la que Ry n tienen las significaciones definidas mas
arriba,

con tricloruro de f8sforo. Al utilizar un compuesto de fdrmula IV
en la que (R)n significa un grupo -N(Ro)z, se realiza la reaccidn
generalmente mediante calentamiento a ebullicidn con reflujo de los
coﬁponentes de la reaccidn, eventualmente en presencia de un disol-
vente apropiado. En los demds casos, se efectiia la reacciﬁn utili-
zando, como catalizador un &cido de Lewis, por ejemplo el triclo-
ruro de aluminio.

Los compuestos intermediarios de f6rmula IIT son conocidos

o pueden producirse mediante métodos conocidos a partir-de materias
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de partida disponibles.

La reaccidn de los compuestos de las f£oérmulas IT y IIX
se efectlia en las condiciones habitualmente utilizadas para reac-
ciones andlogas que involucran la eliminacidn de haluro de hidrdge-
no de haluros de fésforo y alcoholes, femoles, mercaptanos o tio-
fenoles. La reaccidn de eliminacidn se realiza de preferencia en
presencia de un agente aceptor de acidos, tal como una amina ter-
ciaria o el dxido de calcio.

La presente invencidn se refiere asimismo a un método
para la estabilizacidn de una materia susceptible a la accién de-
gradante del oxigeno contra tales efectos, caracterizindose el
método porque se trata la materia a estabilizar con uno o varios
compuestos de £6rmula I, segin definida anteriormente, en una can-
tidad que garantiza la estabilizacidn deseada. Por la expresidn
“se trata", tal como empleada aqui, se entiende tanto la incorpo-
racidn de los compuestos de fdrmula I a la materia orgédnica sus-
ceptible al oxigeno, como el recubrimiento de la materia orginica
con los compuestoé de formula I en forma de una capa protectora,
mediante métodos en si conocidos., Las materias org2nicas preferi-
das para tal tratamiento, o sea las materias orginicas poliméricas,
se estabilizan de preferencia mediante el primero de los métodos

citados, o sea mediante incorporacidn de los compuestos de formula

" Iala materia.

Como materias orgénicas apropiadas para el tratamiento de
la presente invenci®n pueden citarse, por ejemplo, las materias
plasticas tales como las poliolefinas, por ejemplo el polietileno
y el polipropileno, el poliestireno, los poli&steres, el polimeta-
crilato de metilo, los dxidos de polifenileno, los poliuretanos,
las poliamidas, por ejemplo el nylom, el &xido de polipropileno,
el poliacrilonitrilo, los copolimeros y terpolimeros de los poli-
meros antes citados, la polipirrolidona, asi como materias natura-
les tales como el caucho natural.

Los compuestos de la presente invencidn son especialmente
jiddneos para la estabilizacidn del polietileno, del polipropileno,

de los poliBsteres, de las poliamidas, de los poliuretancs, del
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poliacrilonitrilo,_asi como la de los copolimeros acrilonitrilo—
estireno, y butadieno-estireno, y de los terpolimeros acrilonitrilo~
butadieno-estireno (ABS) y del &@ster acrilico, del estireno y del
acrilonitrilo, en particular del polietileno, del polipropileno y

de los terpolimeros (ABS), en especial del polietilene y del poli-
propileno. ’ o
) De acuerdo con una variante del método de la presente in-
venciBn, se mezcla intimamente el compuesto de formula I con una ma-
teria pléstica, por ejemplo el polipropileno, de preferencia en for-
ma granulada, en un aparato mezclador o en otro dispositivo apropia-
do, para obtener una distribucifn homogénea del gdmpuesto en el suh-
strato. La materia tratada puede transformarse seguidamente en la
forma final, por ejemplo mediante extrusidn, por ejemplo en pelicu-
las, tubos o fibras. »

No es necesario que las materias organicas poliméricas
estén totalmente polimerizadas o condensadas antes del tratamiento
con los compuestos de la presente invencidn. Asi, de acuerdo con
una segunda variante del método de la presente invencidn, la cuél
es particularmente idbnea para la estabilizaciﬁn.de materias poli- -
méricas o coppliméricas, se mezela el compuesto de f8rmula I con
el mondmero o prepolimero y/o el precondensado y sélo a continua-
cidn se_procede a la polimerizacidn o condensacidn,

La cantidad aproplada de compuesto estabilizador de £8r-
mula T utilizada en el método de la presente invencidn dependerd,

desde luego, de varios factores, por ejemplo del modo de aplicacidn,

del compuesto particular utilizado y de la naturaleza de la materia

oréﬁnica a estabilizar. Sin embargo, al aplicar el compuesto incor-
porédndolo a la materia orginica, se obtienen>genera1mente resulta-
dos satisfactorios utilizando el compuesto en una cantidad de un
0,01 a un 1%, calculado sobre el peso de la materia orgénica a
tratar. Sin embargo, la cantidad es, de preferencia, de un 0,1 a
un 0,47. 7

Las materias organicas estabilizadas pueden. contener, a-
parte de los compuestos de fOérmula I, otros agentes que permiten

mejorar sus propiedades, Tales agentes son, por ejemplo, otros esta-
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bilizadores o co-estabilizadores contra los efectos degradantes

del oxigeno, del calor y/o de la luz-ultravioleta. Aditivos parti-
cularmente preferidos son el tiodiptopionato de diestearilo, el
tetrakis (metileno-3-dodeciltiopropionato) metano, el 4~metil-6-
butil terciario-fenol, el 4-etil-6-butil terciario~fenol y el 4,4'-
metileno-bis-(2,6;buti1 terciario-fenol). En el método de la presen-
te invencidn, la relacidn en peso entre el o los compuesto(s) de
férmula I y los citados aditivos estd comprendida de preferencia '
entre 1:5 y 5:1, en particular entre 1:3 y 4:1, de mayor preferen—
cia entre 1:3 aproximadamente. .

La presente invencidn se refiere asimismo a una materia
orglnica siempre que esté tratada mediante el método de la presen~
te invencidn.y, también, a cualquier composicidn apropiada que con-
tenga uno o varios compuestos de férmula I, segiin definida mas arri-
ba, para la utilizacidn en el método de la presente invencidn.
Tales composiciones ("master batches") contienen por 'lo general un
50% a un 90% en peso de compuesto de formula I o de una mezcla de
compuestos de fdrmula I, y una parte del substrato que ha de ser
tratado mediante el método de la presente invencidn. La utilizacidn
de estas composiciones "master batches" evita la necesidad de pre-
parar la composicidn seglin las especificaciones de relacidn reco~-
mendadas antes de afiadirla al substrato a estabilizar. Gracias a
la presencia del substrato mismo en la composicidn "master batch",
£sta puede incorporarse o aplicarse facilmente al substrato a
estabilizar.

Los Ejemplos siguientes ilustran la presente invencidn
més detalladamente. Las partes y los porcentajes se entienden en

peso y las temperaturas est3n indicadas en grados centigrados.
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EJEMPLO 1:

Se caiienta‘por espacio de 8 horas con reflujo una mez-
cla que consta de 26 partes de N,N~&imetilanilina y de 13,7 partes
de tricloruro de fasforo. Seguidamente se afladen 15,8 partes de pi-
ridina y 130 partes de tolueno y, después de haber enfriado la mez~-
cla a 40°, se le afiaden, por goteo, con agifacién, 41,2 partes de
2,4-dibutil terciario-fenol. Se continfla agitando la mezcla a 40°
por espacio de 5 horas, luego se la enfria é 0°, 'y se elimina
por filtracidn el clorhidrato de piridina que ha brecipitado. Segui~-
damente se evapora el producto de la filtracidn bajo presiSn reduci-
da, se disuelve el aceite resultante en &ter dietilico, se lava la
solucidn etérea con agua; se la seca sobre sulfato de sodio y se laj
evapora bajo presidn reducida. Se obtiene asi un aceite que crista-
liza en metanol en forma de cristales blancos. El compuesto, con un

punto de fusién de 150~152°, corresponde a la férmula

(CH3)2N<::>—P('0-<:>FC(CH3)3)2
Analisis Z: c 24 N 0 P
hallado 76.9 9.6 2.4 5.6 5.7
calculado 77.0 - 9.3 ' 2;5 5.7 5.8

EJEMPLO 2

Se repite el procedimiento descrito em el Ejemplo 1 pero

~utilizando 32,8 partes de 2~butil terciario~4-metilfenol en lugar

de las 41,2 partes de 2,4~dibutil terciario-fenol a2llf empleadas. Se

obtiene el compuesto de formula

'c(ca3)3

(CH3)2N—<§2}.P(—0-<:>FCH3)2»
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en forma de cristales blancos, con un punto de fusidn de 116-120°.

Andlisis ¢ . C B N 0 P
hallado 75.5 8.6 3.0 7.1 6.6
calculado 75.5 8.& 2.9 6.7 6.5

EJEMPLOS 3 -~ 5

Trabajando de manera anZloga a la descrita en el Ejemplo I,
se obtienen los compuestos de férmula I siguientes a partir de las

materias de partida apropiadas:

>EJ EMPLO ESTRUCTURA
3 . (CH3)2N-@-P(~O-C9H199)2
4 | ‘Czns’zN'@’P"o'@" Colly o),
5 .| (cHy) N0 )R (-s<O)-C(CHy) ),

EJEMPLO 6

A una mezcla que consta de 123,6 partes de 2,4-dibutil
terciario-fenol, de 52,1 partes de piridina y de 120 partes de Aci-
do ac@tico a 0° se le afiaden, por gotas, por espacio de 1 hora,
53,7 partes de diclorofenil-fosfina. Una vez completada la adiciodn,
se deja reaccionar la mezcla durante 2 horas a temperatura ambiente
y luego durante otras 17 horas a 40°, Seguidamente se enfria la mez~
cla a 0°, El precipitado blanco se recoge por filtracidn y el pro-
ducto de filtracidn se lava con agua y se seca en vacio a 60°. Se

obtiene el compuesto de £érmula

C(CH

P(-O@C (CH,) 3)_,_

con un punto de fusidn de 92 - 93°,
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Anglisis Z: c ~ H P
hallado 78.6 9.0 5.9

calculado 78.7 9.1 6.0

Se repite el procedimiento arriba desérito pero utilizando,
como disolvente, tolueno en lugar del &Acido actico alll empleado. En
este caso, después de completada la reaccidn, se lava la solucidn de
tolueno com agua, se la seca sobre un agente de secado y se la evapora
bajo presidn reducida. Se obtiene un residuc aceitoso; &ste se crista~
liza en un disolvente apropiado para obtener cris;tales del producto

que corresponde a la £8rmula antes indicada. -

EJEMPLOS 7 - 13

Trabajando de manera anfloga a la descrita en el Ejemplo 6
se preparan, a partir de materias de partida apropiadas, los com-

puestos de £érmula I siguientes:

R
4
Brsoon,
R

EJEMPLO.. R2 3 - R4
7 ~C (CH,) 4 | -@-’C(CHB) H
8 ~C(CH,) 5 -C(CHg)y | ~CH,
9 ’ -C (CH3) 3 | H : . -CH3
10 - 'C(CHBXCZHS)' H H
11 ~C(CH,) 5 - ® - "
12 &) i H - "
13 © - | & H
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EJEMPLO DE APLICACION

En un laminador de laboragorio (Schwabenthan) se mezclan,
por espacio de 5 minutos, a 170°, 0,27 del compuesto que figura en

el Ejemplo 1 con una muestra de polipropileno que ha sido estabili-

* zada con 0,17 de tetraéster del acido p-(3,5-dibutil terciario~4-

Vhidroxifenil)propiénico con pentaeritritol y de 0,17 de estearato

de calecio ("polipropileno de base pre-estabilizada"). Seguidamente
se somete el polipropileno estabilizado asi obtenido z1 ensayo si=
guiente: Se determina su indice de fusidn a 2,16 Kp/230° procedicn~
do segfin el método "American Standard Test Method" (ASTM) D—123s%7o.

Se repite el ensayo arrlba indicado, pero utilizando'0,27
de compuesto del Ejemplo 2 en lugar del 0,27 de compuesto del E'em-
plo 1.

En la Tabla siguiente, se indican los Indices de fusidn

obtenidos para el polipropileno sin estabilizar, el polipropileno

"de base pre—estabilizado, y el polipropileno de base pre-estabili-

zado y que contiene un estabilizador de fdrmula I.

!

Muestra de : Indice de fusidn a
polipropileno 2,16 Kp/230°

sin estabilizar ) . 25
polipropileno de base preestabilizado 15,0

polipropileno de bhase preestabilizado
que contiene 0,27 de compuesto del ’ 3.1
Ejemplo 1

polipropileno de base pre-estabilizado
que contiene 0,27 de compuesto del 3,0
‘Ejemplo 2 :

i
1

En resumen, la Pa%ent de Invencidn que se solici

ta deberi recaer sobre las siguilentes:
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REIVINDICACIONES

1.

fosforitos de erilo, Gtiles como antioxidantes, de férmula (I):

en la que la R o cada R, independientemente las unas de las
otras, significa alquilo (Cl~012), alcoxi-
(Ci"Cg), clar? o %1 grupo -N(Ro)z
en donde cada R . significa, independien-
temente la una de Ia
_ otra, alquilo (C1 8
la suma de los @tomos
de carbono presentes en
. los dos radicales glquilo

no debiendo exceder 10,
n .significa cero, i, 20 3,

15 ' cada X , independientemente la una de la otra, sig-

nifica oxigenc o azufre, y

cada Rl’ independientgmen;e'la una de la otra, sig-
nifica alquilo (Cl~czz); fenilo sin substi~-
tuir; o fenilo substituido por tres substi-
20 tuyentes, como mdximo, seleccionados entre
1 a 3 radicales alquiIO'(Cl~Cs),'1a suma de

los Atomos de carbono presentes en dichos

radicales alqullo no debiendo exceder 12,

. un radical c1c10hex110, y un radlcal fenilo
eventualmente substituido seleccionado entre
un radical fenilo sin substituir y un radical

fenilo mono-substituido por alquilo (Cy- C4),
con los requisitos de que

Un procedimiento para la preparacién de fosforitos y tic
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cvando n = 2 & 3, ninguna de las mitades
R no deba significar un grupo ~N(RO)2,

y cuando n = 1 y R significa un grupo
—N(Ro)z, este grupo pueda ocupar Onica-
mente 1a posicidn 4 del niicleo bencénico,
y - .

cuando n = cero, o bien cuandon =1 ¥
R significa alquilo, alcoxi o cloro,

cada simbolo Rl, independientemente el
uno del otro, pueda significar Onica-

mente un grupo de formula (a)
R (a)

en la que R2 significa alquilo (Cl—CB)'
" ciclohexilo o fenilo sin

substituir,

R, significa hidrdgeno,
alquilo (Cl—CS), ciclo~
hexilo, fenilo sin sub~

i stituir o fenile mono-

substituido por alquilo-

(Cl'C4)

significa hidrdgeno o

metilo,

con el requisito de que

no ambos simbolos R2 y R3

puedan significar ciclo~
hexilo o fegilo eventual-~

»mente substituido,

caracterizandose el procedimiento por el hecho de que
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-se-hace-reacrionar un compuesto de férmula II,

P,,HalA
“~Hal 1T

' ®),

en la que Ry n tienen las significaciones arriba definidas,

y Hal  significa cloro o bromo,
con up compuesto o una mezcla de compuestos de f£érmula ITT,
R XH : B &

en laque Xy R1 tienen las significaciones arriba definidas,

2. Un'procedimiento,-segﬁn la reivindicacién 1, donde la

férmula del compuesto obtenido es (I'):

¥ <::> ~LR AN
Rz P‘\K-RI -

en la que cada R, cadaX y cada Ri, independientemente las

unas de las otras, tieme la significacidn

seglin definida en la reivindicacidn 1.

3. - Se reivindica por Gltimo como objeto sobre el que
hﬁ de recaer la Patente de Invencidn gue se solicita por:
UN_fROCEDIMIENTO PARA LA PREPARACION DE FOSFORITOS Y TIOFOSFORI-
708 DE ARTIO. - |

3700/np /MM
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1 Todo conforne gueda descrito y reivindicado en
la presente memoria dezcripbiva que consta de diecinueve

péginas mecanogréfiadas y dibujos adjuntos.
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