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Den foreliggende opfindelse angdr et reaktionsgennemslags-
papir, hvis farvegivende lag indeholder mikrokapsler, der som A
kernemateriale indeholder en oplgsning af aktiverbare farvestof-
-precursors og som udvendigt hylster har et polyadditionsprodukt
af et diisocyanat med oxadiazintrion-struktur og en diamin, og
opfindelsen angadr tillige de omhandlede mikrokapsler:til anven-
delse i reaktionsgennemslagspapir.

Reaktionsgennemslagspapir er kendt, f.eks. fra M. Gutcho,
Capsule Technology and Microencapsulation, Noyes Data Corporation
1972, side 242-277, og G.Baxter, Microencapsulation, .Process and
Applications, udgivet af J.E. Vandegaer, Plenum Press, New York,
London, side 127-143.
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Reaktionsgennemslagspapir er ogs& kendt fra USA-patent-
skrift nr. 3.432.327, og der forstds derved papir, hvor to lag
er i bergring med hinanden, og hvoraf hvert indeholder en farve-
dénnelseskomponent, som reagerer med komponenten i det andet
lag under dannelse af et farvestof. I det mindste den ene af far-
vedannelseskomponenterne foreligger i form af mikrokapsler, der
ved trykket fra et skrivevarktgj gdr i stykker og frigiver den
indkapslede komponent til reaktion med den anden‘komponent. De
to farvedannelseslag kan vare pafgrt oven pa hinanden p& en en-
kelt papiroverflade eller hver for sig pad to med hinanden i Be; »
rgring vaerende papiroverflader. .

Til fremstilling af mikrokapslerne anvendes ifglge USA-
-patentskrift nr. 3.432.327 en gransefladepolymerisation, dvs. en
polyreaktion pa fasegransefladen mellem en hydrofil og en hydro-
fob vaske. Det angives, at reaktionen til dannelse af farvestof-
fet skal foregd i det hydrofile medium. Derfor oplgses den ene
farvedannelseskomponent fgrst i en hydrofil vaske, f.eks. vand,
hvorefter der til denne oplgsning sattes den fgrste komponent af
kapselvagmaterialet. Den anden komponent for kapselvagmaterialet
oplgses i en hydrofob vaske, f.eks. olie, paraffin eller et aroma-
tisk oplgsningsmiddel, hvorefter den hydrofile oplgsning disperge-
res i den hydrofobe. Ved fasegraznsefladerne af de dispergerede
hydrofile sm&drdber dannes da mikrokapslen af de to kapselvag-
komponenter. '

Den anden farvedannelseskomponent kan ligeledes vare ind-
kapslet, men i reglen er den ikke indkapslet.

I det ovennavnte USA-patentskrift er der anglvet et stort
antal par af egnede farvedannelseskomponenter, der bl.a. kan vare
uorganiske salte (f.eks. kallumhexacyanoferrat(II)/ammonlumjern(III)—
sulfat), farvede metalkomplekser (f.eks. diacetyldioxim/nikkelace-
tat) og organiske farvestoffer (f.eks. bromcresolpurpur/natriumhy-
drox1d) ’ '

7 Kapselvegdannelseskomponenter er ligeledes angivet i stort
antal, f.eks. kombinationen af bestemte udvalgte dllsocyanater og
vand, diol eller diamin.

Den arbejdsmidde, der angives i USA patentskrift nr.
3.432.327, g&r ud pd at indkapsle en oplgsning af en farvedanner
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i et hydrofilt oplgsningsmiddel, fortrinsvis vand, men dette er
behzftet med en afggrende ulempe, da det hidtil ikke har varet
praktisk muligt at fremstille for vand uigennemtrangelige kap-
selfilm. Desuden er disse kapslef ikke oplagringsstabile, da de
udtgrrer i lgbet af ret kort tid, dg dermed fremstillede gennem-
slagspapirer mister derfor hurtigt deres genneniskrivningsevne.

Fra tysk offentligggrelsesskrift nr. 2.311.712 er det end-
videre kendt at anvende omsaztningsprodukter af di- eller polyoler
med molekylvagte pd 400-10.000 og di- eller polyisocyanater som
isocyanatkomponenter ved mikroindkapsling. Man kan derved indkap-
sle oplgsninger af farvestof-precursors til gennemslagspapir, men
disse kapsler er ikke uigennemtrangelige for de til metoden ngdven-
dige, for det meste aromatiske og alkylaromatiske oplgsningsmidler,
hvilket er ubetinget ngdvendigt for reaktiongennemslagspapirs virk-
ning. De er ogs& meget starkt tilbgjelige til agglomerering, og
en kapsel-agglomerering virker i hg¢j grad forstyrrende, fordi en-
kelte kapsler allerede gdr i stykker ved fremstilliﬁgen af papiret
og derved giver et plettet papir. Under ugunstige betingelser-bli-
ver endda papirets gennemskrivningsevne betydelig nedsat. Der er
derfor behov for sarskilte kapsler, der ikke er tilbgjelige til
agglomerering, til gennemslagspapir.

For mikrokapsler til fremstilling af gennemslagspapir galder
fplgende:

(1) De skal vaere uigennemtrangelige for farvedanneren og dens op-
lpsningsmiddel, idet gennemtrangelighed for farvedanneren fgrer
til misfarvning, og gennemtrangelighed for oplgsningsmidlet
forer til indtgrring af kapselindholdet og dermed til tab af
virkningen.

(2) De md fgrst g& i stykker under trykket fra et skriveredskab,
hvilket vil sige, at kapselvaggen md& kunne tale andre belast-
ninger.

(3). De skal savidt muligt foreligge som sarskilte partikler og
ikke som stgrre agglomerater.

(4) De skal let lade sig anbringe pd papiroverfladen og straks
fikseres der, og de skal vare sd temperaturstabile, at de ved

tgrring uskadet tdler temperaturer pa op til 100°cC.
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Endvidere er det fordelagtigt, at der anvendes mindst mu-
ligt omhylningsmateriale, og at kapselvaggene er s& tatte som muligt
over for ydre pavirkninger, isar mod oxygen, lysindvirkning og
syrer eller baser.

Nerverende opfindelse er baseret pd den erkendelse, at
vegge til farvedanneroplgsningsholdige mikrokapsler til reaktions-
gennemslagspapir kan opnéds ud fra pd den ene side diisocyanater af

formlen
co
OCN-R-N N-R-NCO . (1)
CO Co
\O/

_hvor R betegner en alkylengruppe med 2-10 carbonatomer, der ogsa
kan vere afbrudt af oxygen, og pd den anden side en diamin. Et
sddant reaktionsprodukt giver kapselmembraner, som p& fremragende
~ made opfylder de ovenfor navnte fordringer, iser ved indkapsling
af hydrofobe organiske oplgsninger af farvedanneren.

I overensstemmelse hermed angdr opfindelsen et reaktions-
gennemslagspapir, som indeholder en oplgsning af en farvestofdan-
ner i mikroindkapslet form, og som ifglge opfindelsen er ejendom-
meligt ved, at farvestofdanneren er indkapslet som en oplgsning i
et hydrofobt organisk oplgsningsmiddel, og at kapselvaggene be-
star -af et polyadditionsprodukt af et diisocyanat af formlen

co
OCN-R-N N-R-NCO (1)
co )
N
0

hvor R betegner en alkylengruppe med 2-10 carbonatomer, der ogsa
kan vare afbrudt af oxygen, og en diamin.

Opfindelsen angdr tillige mikrokapsler til anvendelse i
reaktionsgennemslagspapir og indeholdende en oplgsning af en far-
vestofdanner i et hydrofobt organisk opl¢sningsmiddel, og disse
kapsler er ejendommelige ved, at deres vagge bestdr af polyaddi-
tionsprodukter af et diisocyanat med den ovenfor angivne formel (I),

og en diamin.
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Foruden de ovenfor navnte fordele frembyder anvendelsen
af de navnte isocyanater den ydefligere fordel, som beror pid de-
res fremragende opl¢selighed i mange oplgsningsmidler, som kan
komme pa& tale til oplgsningen af de anvendte farvestof-precursors,
og dermed opndr man en frihedsgrad med hensyn til valg af oplgs-
ningsmiddel, der is@r med henblik pa omgivelsesbelasthingen er af
stor betydning. Man kan saledes ved kombination optimalt udval-
ge det til oplgsning af farvestoffet bedst egnede og samtidig det

for omgivelserne mindst belastende oplgsningsmiddel.
Diisocyanaterne af formlen I er derivater af 2,4,6-triketo~

~1,3,5-oxadiazin med to frie isocyanatgrupper. Sarlig velegnede er
de forbindelser, hvori gruppen R er afledt af butan, hexan, octan
og dodecan, og sarlig at foretrzkke er n-hexanresten. Selve disse
produkter og deres fremstilling er kendt fra tysk fremlaggelses-
skrift nr. 1.670.666.

Egnede diaminer er aliphatiske primere eller sekundare ami-
ner som f.eks. ethylendiamin-(1,2), bis(3-aminopropyl)-—amin,
hydrazin, hydrazinethanol=~(2), bis=-(2-methylaminoethyl)-methylamin,
1,4-diaminobenzen, 4,4'-diaminodiphenyl-methan, 1l,4-diaminocyclo-
hexan, 3-amino-l-methyl-aminopropan, N-hydroxyethylethylen-
diamin, N-methyl-bis(3-aminopropyl)-amin, 1,4-diamino-n-~butan,
1,6-diamino-n-hexan, ethylen-(1l,2)-diamin-N-ethan-sulfonsyre
(som alkalimetalsalt), l—aminoethylethylendiamin-(1,21 og bis-(N,N'~
-aminoethyl)-ethylendiamin~(1,2).

Farvedannere er i det vasentlige farvelgse, basiske pro-
dukter indeholdende forskellige chromophore grupper, og som ek-
sempler herpd kan navnes bis-(p-aminoaryl)-phthalider, leukoaurami-
ner, acylauraminer, a,B-umattede arylketoner, basiske monoazo-
farvestoffer, rhodamin-B-lactamer sdsom N-(p~nitrophenyl)-rhodamin-
-B-lactam, og med aminogrupper substituerede polyarylcarbinoler og
deres omsetningsprodukter, f.eks. deres estere eller ethere, og
forskellige heterocycliske spiraner. Foretrukne forbindelser er
3,3-bis~(p-dimethylaminophenyl)~6-dimethylaminophthalid (krystal-
violet-lacton), benzoylleukomethylenbldt og derivater af Michler-
hydrol, isar p-toluensulfinatet.

Oplgsningsmidler for de basiske farvedannelseskomponenter
(farvestof-precursors) og for diisocyanaterne er generelt aroma-
tiske carbonhydrider, eventuelt substitueret med alkyl eller
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halogen. Eksempler p& disse oplgsningsmidler er chlorerede dipheny-
ler, dodecylbenzen, blandinger af partielt hydrerede og ikke-hydre-
rede terphenyler, isopropyldiphenyl, diisopropylbenzen, benzoesyre-
ethylester, blandinger af diphenyl og diphenylether, phthalsyre-
butylester, aralkyl- eller diarylethere, de i handelen varende
xylener, samt de blandinger af aromatiske forbindelser, der fés
fra aromatiseringsanlag i petro- og jordoliekemien.

Oplgsningsmidlet for diaminen er almindeligvis vand.
Nérrdér skrives pd reaktionsgennemslagspapiret, traffer det
udlgbende kernemateriale pa modtagerlaget, som er forsynet med en
belagning, pd hvilken der af de farvelgse farvestof-precﬁrsors
7danne§ farvestoffer, der da lader gennemskriften komme til syne.
Belagnihgsmaterialerne er naturlige og syntetiske produkter sasom
kaolln, attapulgit, montmorillonit, bentonit, sur blegejord eller
phenolharplkser Der kan f.eks. i afgiverlaget, dvs. mlkrokapsel-
laget, anvendes syre-aktiverbare farvestoffer og i modtagerlaget
surt reagerende komponenter.

Fremstillingen af mikrokapslerne kan ske p& forskellige ma-
der. S&ledes kan man fgrst oplgse diisocyanatet og farvestof-pre-

" cursoren i et egnet oplgsningsmiddel og emulgere denne organiske
fase i en vandig diamin-oplgsning, der eventuelt ogsé kan inde-
holde beskyttelseskolloider, men det er ogsd muligt fgrst at
emulgere"den'organiske fase, med eller uden tensider og beskyttel-
'seskdiioider, i vand til en gnsket partikelstgrrelse og fgrst der-
efter at tilsatte den vandige fase den til kapselvagdannelsen
ngdvendige diamin.

Til emulgering og stabilisering af den dannede emulsion
‘tilsattes den vandige fase emulgeringsstoffer, og eksemper pé
sédanne, som beskyttelseskolloider virkende produkter er carboxy-
methylcellulose, gelatine og polyvinylalkohol, medens eksempler
pd emulgatorer er oxethyleret 3-benzylhydroxybiphenyl og omsatnings-
produkter af nonylphenyl med forskellige mangder ethylenoxid, samt
sobltanfedtsyreestere.

Forlgbet af den kapselvagdannende polyaddition kan fplges
“gennem aminforbruget. Efter fuldstendig omsatning af de frie iso-

cyanatgrupper kan man ved temperaturforggelse abne oxadiazin-rin-
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gen i isocyanatet, hvorved der dannes nye isocyanatgrupper, som
kan reagere med den allerede anvendte eller en anden amin under
netstrukturdannelse og hardning af polyadditionsproduktet.

Mikrokapslerne kan fremstilles kontinuerligt eller diskonti-
nuerligt. Almindeligvis anvendes ‘dispergeringsapparatur, som frem-
bringer en forskydningsgradient, og eksempler herpa er hurtigom-
rgrere med blade eller kurve, kolloidmgller, homogenisatorer, ultra-
lyddispergatorer, dyser, strdledyser og supraton-maskiner. Kraf-
tigheden af turbulensen ved sammenblandingen er i fgrste rakke
bestemmende for diameteren af de opndede mikrokapsler, og der kan
fremstilles kapsler med en stgrrelse fra 1 til 2000 pm, idet fore-
trukne er kapsler med diametre pd 2-20 pm. Kapslerne agglomererer
ikke og har en snaver partikelstgrrelsesfordeling. Vagtforholdet
mellem kernemateriale og hylstermaterialet er (50-90) : (50-10) .

Det trykfglsomme gennemslagspapir fremstilles p& kendt made,
se f.eks. M.Gutcho, Capsule Technology and Microencapsulation,
Noyes Data Corporation, 1972, side 242-277. De primart opndede
mikrokapselsuspensioner indeholder almindeligvis 10-35 vagt?® kap-
sler, og de er noget tilbgjelige til, at mikrokapslerne lagger
sig ovenpd, sdlange suspensionen ikke indeholder noget bindemiddel,
hvilket lader sig udnytte til en koncentrering. Den foretrukne
kapselstgrrelse ligger omkring 1O pm. De homogeniserede kapselsus-
pensioner, der er tilsat bindemiddel og eventuelt indifferente
fyldstoffer som talkum eller kaolin, kan pdfgres pad rapapir
(f.eks. af 40-100 g/m2) manuelt med en "blomstertradsrakel" eller
maskinelt med en "luftbgrste" i mangder pd 4-8 g/mz. Belagningen
af rdpapir findes beskrevet i de tyske offentligggrelsesskrifter
nr. 1.934.457 og 1.955.542. Det sdledes overtrukne papir indeholder
den fgrste farvedannelseskomponent og betegnes som afgiverkompo-
nenten.

Afgiverkomponenten er almindeligvis ved gennemskrivning
bagsiden af det gverste ark, og forsiden af det naste ark er
overtrukket med den anden farvegiverkomponent, og dette lag be-~
tegnes som modtagerkomponenten. Ved gennemskrivning er modtager-
komponenten oversiden af det andet papirark. Ved flefe ganges
gennemskrivning m& de fglgende afgiver-ark pa den modsatte side
vaere forsynet med en modtagerbelagning. Fremstilling af sé&danne
modtagerlag er kendt og ligeledes beskrevet i de tyske offent-
ligggrelsesskrifter nr. 1.934.457 og 1.955.542.

De fglgende eksempler skal tjene til narmere illustrering

af opfindelsen.
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(a) Fremstilling af det vagdannende materiale.

I en autoklav p& 2,7 liter blandes 2000 g n~hexan-1l,6-di-
‘isocyanat med 1 g tri-p-tolylarsinoxid, og der omrgres i 8 timer ved
et COz-tryk péd 3 ato ved 50°C. Herved optages der 17,5 liter
carbondioxid. Reaktionen afbrydes ved tilsatning af 2 g phosphor-
“trichlorid, og reaktionsproduktet skilles fra ikke-omsat udgangs=
produkt i en tyndtlagsfordamper (to gennemgange, opvarmetempera-
tur 180°C ved 1 torr).

Der f&s herved 1957 g oxadiazinon med en NCO-verdi pa
19,0% og en viskositet p& 2480 cp/SOOC. IR-spektret viser de
karakteristiske carbonylabsorptionsbénd ved 5,5-5,71 og 5,82 um.

(b) Indkapsling.

I 25 g solventnaphtha (en blanding af aromatiske forbindel-
ser fra BV Aral bestlende af xylen, cumen, toluen og yderligere
naphthenolier) oplgses under omrgring og opvarmning til 70°¢C
0,75 g krystalviolet-lacton og 0,25 g N-benzoylleukomethylenblat,
og efter afkgling af oplgsningen tilsattes og oplgses 5 g af den
i trin a beskrevne oxadiazinon. Den homogene organiske fase emul~
geres derefter i 300 g vand, der indeholder 1,5 g "Mowidlc>56-98“
(polyvinylalkohol fra Hoechst AG) som emulgeringsmiddel, idet der
til emulgéringen anvendes en Kotthoff-blandingssirene (8200 rpm,
bagerglas p& 1 liter). Efter en emulgeringstid pad ca. 1 minut er-
stattes blandingssirenen med en laboratorieomrgrer af typen
Lenart-Rapid (500 rpm), og samtidig tilszttes der en oplgsning af
0,7 g l-aminoethylethylendiamin-1,2 (diethylentriamin) i 70 g vand.
Under stadig omrgring opvarmes chargen hurtigt til 70°¢ og holdes
ca. 1 time pé denne temperatur. Denne opvarmningsfase tjener ude-
jukkende til dannelse af et mest muligt stabilt hylster. Diameteren

for de opndede mikrokapsler er af stgrrelsesordenen 3-25 pm.

‘Den organiske fase fremstilles som beskrevet i eksempel 1b
med den andring, at der som oplgsningsmiddel anvendes 25 g
"Solvesso 200" (en blanding af aromatiske forbindelser fra Esso AG) .
Indkapslingen og efterbehandlingen udfgres ligeledes som
beskre&et i eksempel 1b, dog med den @ndring, at den ydre fase til-
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sattes 0,7 g ethylendiamin i 70 g vand som aminkomponent.
De herved opndede mikrokapsler er af stgrrelsesordenen

3-25 pm.

Eksempel_3

I 25 g phthalsyre-di-n-butylester oplgses 0,75 g p-toluen-
sulfinat af Michlers hydrol som farvegivende komponent under om-
r¢ring og opvarmning til 80°C, og efter afkgling af oplgsningen
tilsattes og oplgses 5 g af den i eksempel la beskrevne oxadiazi=-
non.

Den fremkomne organiske fase indkapsles og efterbehandles
som beskrevet i eksempel 1b, idet der som aminkomponent anvendes
0,7 g diethylentriamin i 70 g vand.

De herved opndede mikrokapsler har en diameter pad 2-20 pm.

(a) Fremstilling af det vagdannende materiale.

280 g 1,4-Tetramethylendiisocyanat mettes ved tilledning
med Coz—gas og blandes under omrgring og yderligere tilledning af
carbondioxid ved 60°C med 0,7 g tri~-n-butylphosphin (0,25%). Efter
2 timers forlgb er NCO-vardien faldet til 53,8%, og reaktions-
blandingen adskilles i en tyndtlagsfordamper (opvarmningstempera-
tur 180°C ved 1 torr), hvorved der genvindes 219 g 1,4-tetramethy-
lendiisocyanat og fds 54 g af en tyktflydende olie. Denne olie
udviser de for isocyanatgruppeholdige oxadiazintrioner karakteri-
stiske b&nd i IR-spektret (4,4, 5,48, 5,71, 5,83, 6,93, 7,06 um),
en NCO-vardi p& 20,2% og en molekylvagt pa 375.

(b) Indkapsling.

I 25 g af en blanding af 70 dele "Santosol.ga 340" (partielt
hydreret terphenyl fra Monsanto) og 30 dele "Solvesso 200" oplgses
1,1 g krystalviolet-lacton ved en temperatur pad 80°C under omr@-
ring.

Efter afkgling af oplgsningen tilsattes og oplgses 5 g af
den ovenfor beskrevne oxadiazinon, hvorefter oplgsningen, som udggr
den organiske fase, emulgeres i 150 g vand, der indeholder 0,75%
"Mowiol 26-88" (polyvinylalkohol fra Hoechst AG) som emulgerings-
middel, idet der til emulgeringen anvendes en Kotthoff-blandesirene

(8900 rpm, 500 ml bagerglas, omrgringstid ca. 1 minut). Efter emul-
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geringen tilsattes der en oplgsning af 0,9 g l-aminoethyl-ethylen-
diamin-1,2 (diethylentriamin) i 50 g vand, og derpd erstattes
blandesirenen med en laboratorieomrgrer af typen Lennart-Rapid
(500 rpm), og der efteromrgres i ca. 1 time ved 6OOC.

Der fis herved mikrokapsler med en diameter pd 1-35 pm.

En mikrokapsel-dispersion med et kapselindhold pad ca. 30%
kan ogsd fremstilles ved hjalp af en ultralydhomogenisator
(af typen "Minisonic" fra Fa. Ultrasonics) med en oplgsning af 4,5 vagt-
dele krystalviolet-lacton og 17 vagtdele af den i eksempel 1lb be-
skrevne oxadiazinon i 75 vagtdele "Santosol 340" og 25 vagtdele
"Solvesso 100" som organisk fase.

Til emulgeringen anvendes 150 vagtdele af den organiske fase
til 250 vagtdele af den vandige fase, hvoraf den sidste indeholde
0,5% "Mowiol 26-88" og 0,1% "Tween & 80" som emulgeringsmiddel.

I alt ledes de to faser eller den deraf dannede emulsion
fem gange gennem ultralydhomogenisatoren, og umiddelbart derefter
overfgres den fremkomne emulsion til et bagerglas, hvor den under
omrgring med en laboratorieomrgrer (af typen Lenart-Rapid, 500 rpm)
hurtigt tilsattes den til NCO-vardien for den anvendte oxadiazinon
stfkiometrisk svarende maengde ethylendiamin (som en vandig 4%'s
oplgsning) .

Den dannede mikrokapsel-dispersion efteromrgres ved stue-
temperatur i ca. 1 time, hvorefter der f&s mikrokapsler med en .

diameter i omrddet 1-30 um.

I 25 g benzoesyreethylester oplgses under omrgring og op-

- varmning til 8o°c 0,75 g p-toluensulfinat af Michlers hydrol, og

~ efter afkgling af opl¢sningen tilsattes 5 g af oxadiazinonen fra
ekéeﬁpel la. Den fremkomne organiske fase emulgeres ved hjalp af

en Kotthoff-blandesirene med 8900 rpm i 300 g vand indeholdende
0,5% "Mowiol 56-98" som emulgeringsmiddel. Efter en blandetid pa
ca. 40 sekunder tilsattes der en oplgsning af 0,7 g diethylentri-
amin i 70 g vand, og efter en emulgeringstid p& ca. 1 minut erstat-
tes blandesireneh med en laboratorieomrgrer (af typen Lenart-Rapid,
500 rpm, og mikrokapsel-dispersionen holdes i 1 time under omrgring

- pa 7OOC.'De'opnéede mikrokapsler har en diameter pa 3-25 pm.
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Ved efterarbejdning af eksempel 1(b), men under erstat-
ning af oxadiazintrion-diisocyanatet med andre, i den efterfgl-
gende tabel angivne polyisocyanater, er der fremkommet de i ta-
bellen angivne og nedenfor kommenterede resultater.

I tabellens kolonne 2 er arten af det anvendte vagdannen-
de isocyanat angivet.

I kolonne 3 er det angivet, som isocyanatet har filmdan-
nende egenskaber. Filmdannelsen mdles ved pastrygning af isocya-
natet pd en glasplade og pidfglgende tgrring. Det anvendte iso-
cyanats funktionalitet fremgdr af kolonne 4. I kolonne 5 er det
for farvegiverne krystalvioletlacton og N-benzoylleucomethylen-
blét anvendte oplgsningsmiddel angivet.

Solventnaphtha er en aromatblanding fra BV Aral af xylen,
cumen og yderligere naphthenolier. Dette oplgsningsmiddel anven-
des eventuelt i kombination med C12_ eller Cl6-isoparaffiner.
Koncentrationen af farvegiveren i opl@sningsmidlet svarer til den
i eksempel 1(b) angivne koncentration.

Mzngden af det vagdannende isocyanat, der sattes til far-
vegiveroplgsningen, er anfgrt i kolonne 6. De angivne procenter
er vagt-% og beregnet pd mengden af farvegiveroplgsning.

Opl¢selighedeh af det vagdannende isocyanat er angivet
i kolonne 7. S&fremt det anvendte isocyanat er uoplgseligt i
farvegiver-oplgsningsmidlet, anvendes der acetone eller methy-
lenchlorid som oplgsningsformidler. Disse hjalpeoplgsningsmid-
ler mé& dog efter kapseldannelsen i vid.udstrakning fordampes,
da farveudviklingen hindres starkt af polere stoffer.

De til polyadditionen til isocyanatet i den organiske
fase anvendte polyaminer er anfgrt i kolonne 8.

Med alle mikrokapselsuspensionerne fremstilles der car-
bonfri gennemskrivningspapirer, der underkastes en aldningstest
ved 70°C og 75%'s relativ fugtighed i O, 3, 6 og 12 dage. Der
gds s8ledes frem: 7

De fremstillede mikrokapseldispersioner udstryges med
en tr&drakel (30 pm) pd et barerpapir, og der fremstilles pé
denne made et dzkblad af et carbonfrit gennemskrivningspapir.
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Tii afprgvning af kapslernes 2ldningsstabilitet (kolon-
ne. 9) udfgres fglgende forsgg:

En prgve af det fremstillede papir lagges med den belag-
te side pa et optagepapir, og der padlagges 7 yderligere papi-
rer. Med en skrivemaskine beskrives ved konstant anslagskraft
en flade pa ca. 4 x 4 cm s& tet som muligt med bogstavet "w'".
Den nu pd det underste optagepapir synlige gennemskrift fra pa-
pirprgven undersgges for skriftintensitet, idet man miler tabet
af refleksion i forhold til ikke-beskrevet papir ved hijzlp af
et remissionsapparat (Elrephomat fra firmaet Zeiss) .

Tre yderligere prgver af det belagte papir behandles i
ot klimakammer i 3, 6 og 12 dage ved 70°C og 75%'s relativ fug-
tighed. For hvert af disse sidledes behandlede papirer gentages
mé&lingen af gennemskrivningsintensiteten som beskrevet. Inten-
siteten af det 8. gennemslag bgr ikke falde til under 35%.

Til afprgvning af tatheden (kolonne 10) gés der saledes
frems:-

Til 6,6 g kapseldispersion sattes der 7,5 g destilleret
vand og 13,3 g kiselsol (39%) som udviklingsreagens. Med denne
blanding fremstilles der et énkomponent-reaktionspapir ved ra-
kelpdfgring med en 30 Fm—blomstertradsrakel p& et rapapir og
tgrring. Utaztte kapsler giver sig til kende ved en intensiv
blifarvning af papiret.

Kan der ikke ses nogen bléfarvning, males remissionsver-
dien, og testbladet behandles derpd i et klimaskab i 2 timer
ved 70°C og 75%'s relativ fugtighed. Derpd méles remissionsvar-
dien igen. En tet, kvalitativt til gennemskrivningspapir egnet
mikrokapsel skal herved have en remissionsvardi p& under 2,0%.

I kolonne 11 er det bemzrket, pd hvilke punkter de an-
vendte isocyanéter ikke har bestdet kvalitetsprgvningen.

Oxadiazintrion-diisocyanatets szrlige egnethed til mikro=-

kapseldannelse er hermed dokumenteret.
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Patentkrav.

1. Reaktionsgennemslagspapir, som indeholder en oplgs-
ning af en farvestofdanner i mikroindkapslet form, k e n d e-
t egne tved, at farvestofdanneren er indkapslet som en op-
lgsning i et hydrofobt organisk oplgsningsmiddel, og at kapsel-
veggene bestldr af et polyadditionsprodukt af et diisocyanat med

formlen
Co
/
OCN-R~-N N-R=~NCO (1)
(0] CO
‘\O,/

hvor R betegner en alkylengruppe med 2-~10 C-atomer, der ogsid

kan vare afbrudt af oxygen, og en diamin.

2. Mikrokapsler til anvendelse i reaktionsgennemslags-
papir og indeholdende en oplgsning af en farvestofdanner i et
hydrofobt organisk oplgsningsmiddel, k e nd e t e gne t ved,
at deres vaegge bestdr af polyadditionsprodukter af et diisocya-

nat med formlen
(¢}

oCN-R-N “N\y-R-3CO (1)

co Cco
N S
0
hvor R betegner en alkylengruppe med 2-10 C-atomer, der ogsa

kan vere afbrudt af oxygen, og en diamin.
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