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1,4-dinitrotetrahydroimidazo[4,5-d]-imidazol-2,5(1H,3H)-dionu

Vyndlez sa tyka vyroby 1,3,5,7-tetranitro-
1,3,5,7-tetraazacyklooktanu s obsahom 1,4-dinit-
ro-tetrahydroimidazo[4,5-d]-imidazol-2,5
(1H,3H)-diénu nitraénym Stiepenim, 1,5-endo-
metylén-3,7-dinitro-1,3,5,7-tetraazacyklook-
tinu.

Podstatou vyndlezu je priaznivé ovplyvnenie

_vytaznosti a kvality produktu, ¢oho sa dosahuje
aplikiciou v procese nitrolyzy tetrahydroimida-
zo[4,5-d]-imidazol-2,5(1H,3H)-diénu v mnoZstve
0,001 az 0,100 mélu na 1 mél 1,5-endometylén-
3,7-dinitro-1,3,5,7-tetraazacyklooktanu.
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Vyndlez sa tyka vyroby 1,3,5,7-tetranitro-
1,3,5,7-tetraazacyklooktdnu s obsahem 1,4-dinit-
rotetrahydroimidazo[4,5-d]-imidazol- .
2,5(1H,3H)-di6énu nitraénym Stiepenim 1,5-endo-
metylén-3,7-dinitro-1,3,5,7-tetraazacyklooktianu
v prostredi vytvorenom acetanhydridom, pri¢om
podmienky reakcie si modifikované tak, Ze priaz-
nivo ovplyviiuji ekonomiku procesu.

1,3,5,7-tetranitro-1,3,5,7-tetraazacyklooktdn,
nazyvany tieZ oktogén a oznafovanykédom HMX,
sa beZne vyrdba nitroljzou hexametyléntetraminu
(HMT) alebo $truktirnych analégov ako sa 1,5-
endometylén-3,7-dinitro-1,3,5,7-tetraazacyklo-
oktdan (DPT), 1,5-diacetyl-3,7-dinitro-1,3,5,7-tet-
raazacyklooktdin (DADN) a 1,5-dialkanoyl-3,7-
endometylén-1,3,5,7-tetraazacyklooktany.

Ako je zndme (vid napr. bibliografiu E. Ju.
Orlova a kol.: Oktogen — termostojkoe vzryvéatoe
veséestvo, Izdat. Nedra, 1975), syntéza 1,3,5,7-
tetranitro-1,3,5,7-tetraazacyklooktdanu z hexame-
tyléntetraminu prebieha cez 1,5-endometylén-3,7-
dinitro-1,3,5,7-tetraazacyklooktan ako medzipro-
dukt. Z hladiska zabezpefenia maximalneho vy-
faZku oktogénu je vhodné nitrolyzu hexametylén-
tetraminu realizoxvat'\ tak, Ze najprv sa syntetizuje
1,5-endometylén-3,7-dinitro-1,3,5,7-tetraazacyk-
looktdn a ten sa v dalSom stupni nitrolyzuje na
- HMX. Vieobecne nitrolyzu 1,5-endometylén-3,7-
dinitro-1,3,5,7-tetraazacyklooktdanu je moZné rea-
lizovat 99%-nou kyselinou dusiénou, roztokom
dusi¢nanu aménneho v dymavej kyseline dusi¢nej
“a naopak roztokom dusitnanu aménneho v dyma-
vej kyseline dusi¢nej v prostredi acetanhydridu.

Podla najnovsich poznatkov na vznik oktogénu
pri nitrolyze 1,5-endometylén-3,7-dinitro-1,3,5,7-
tetraazacyklooktdnu priaznivo vplyva pritomnost
mocovinoformaldehydového  kondenzdtu  (Cs.
autorské osvedcenie¢, 2 2 7 9 0 7 . Vplyv
mocovinoformaldehydového kondenzatu spociva
pravdepodobne v tom, Ze vzhladom na pritomnost
elektronegativnych karbonylovych skupin v mole-
kule tychto kondenzédtov sd v danom reakénom
prostredi generované karbaméniové iony. Karba-
moniové idny sa potom mdZu zicastiovat v nitro-
lyza¢nej zmesi a predchadzat tak neZiadicim Stie-
peniam  1,3,5,7-tetraazacyklooktanového ske-
letu.

Podobného priaznivého tG¢inku sa dosahuje tym-
to vyndlezom, podla ktorého spdsob vyroby

1,3,5,7-tetranitro-1,3,5,7-tetraazacyklooktdanu
s obsahom 1 4-dinitrotetrahydroimidazo{4,5-d}]-
imidazol-2,5(1H,3H)-diénu nitrolyzou, 1,5-endo-
metylén-3,7-dinitro-1,3,5,7-tetraazacyklooktanu
v prostredi acetanhydridu uskuto&iuje sa tak, Ze
proces nitrolyzy sa robi v pritomnosti tetrahydro-

{
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imidazo[4,5-d]-imidazol-2,5-(1H,3H)-di6énu  do
reakéného systému priddvaného v mnozstve 0,001
aZ 0,100 molu na 1 mol do procesu braného
1,5-endometylén-3,7-dinitro-1,3,5,7-tetraazacyk-
looktdnu.

Vyhodou postupu podla vyndlezu je zvyfenie
vytaZnosti procesu, teda zvySenie vyuZitia metylé-
novej bazy vychodiskového 1,5-endometylén-3,7-
dinitro-1,3,5,7-tetraazacyklooktanu.

Z reakcie v zmysle vynalezu rezultuje zmes
"1,3,5,7-tetranitro-1,3,5,7-tetraazacyklooktdnu
s 1,4-dinitrotetrahydroimidazo[4,5-d]-imidazol-
2,5-(1H,3H)-dionom (DINGU). Pritomnost DIN-
GU v oktogéne je vitané, ¢oho dokladom je
Belgicky patentovy spis & 863 738, v ktorom sa
popisuje jeho zdmerné priddvanie k cyklickym
nitraminom za G¢elom vyroby cyklotolov respekti-

ve oktolov.

Ako vyplyva z prikladovej ¢asti tohto vynalezu je
vyhodné pouzit minimalne 0,0078 mélu tetrahyd-
roimidazo[4,5-d]-imidazol-2,5-(1H,3H)-diénu na
1 mol do reakcie braného DPT. Horn4 hranica sa’
pohybuje okolo 0,1 molu a len vynimocne je
potrebné aplikovat vicsie mnoZstvo.

Uginok, dosahovany v zmysle tohto vynilezu
nebol v literatire doposial popisany a dokumentu-
je ho nasledujuci priklad. N

Priklad 1
9,8 g (0,045 mol) 1,5-endometylén-3,7-dinitro- -

) 1,3,5,7-tetraazacyklooktdnu sa suspenduje v 46 ml

96,8%-ného acetanhydridu (0,472 mol). K rezul-
tujicej suspenzii sa v priecbehu 5 aZ 6 minit za |
miesania ddvkuje 'roztok 11,3 g dusi¢énanu amén-
neho, obsahujiceho 0,67 % vihkosti (0,140 mol
dusi¢nanu aménneho) v 13,4 mi 98,1%-nej kyseli-
ny dusi¢nej (0,313 mol mol kyseliny dusi¢nej). Pri
natoku kyseliny dusi¢nej sa teplota reakénej zmesi
chladenim "udrZuje v rozmedzi 60 az 64 °C. Po
skonceni natoku kyseliny sa realizuje 10-mintitové
doreagovanie pri teplote 58 az 62 °C. Potom sa
pridd do reakénej zmesi 200 g 75 az 85 °C teplej
vody. Vznikl4 suspenzia sa 30 miniit refluxuje a po
pridani cca 0,1 g tenzidu — Slovaponu N (vodny
roztok penivého neidnového biologicky odburatel-
ného tenzidu na baze zmesi oxyetylovanych mast-
nych alkoholov s 15 % hmot. vody) sa za horiica
filtruje. Po premyti produktu do vymiznutia kyslej
reakcie filtrdtu sa realizuje jeho su$enie pri teplote
80 az 85 °C. ‘
Postup je 7-krat opakovany vidy s obsahom
ur¢itého mnozZstva tetrahydroimidazo[4,5-d]-imi-
dazol-2,5(1H,3H)-diénu v reakénom systéme. Vy-
sledky prezentuje nasledujiica tabulka &islo 1:
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Tabulka 1
Mnoistvo pridaného L Obsah Vytazky oproti tedrii
glykolurilu ;g:itl?tl; DINGU (% hmot)
moly na (g) v produkte ‘

(8) { mol DPT (% hmot) HMX DINGU
0,00 0,0000 6,90 0,00 51,86 —
0,05 0,0078 7,90 1,01 58,77 97,9
0,10 0,0156 8,30 1,91 61,40 97,0
0,20 0,0313 8,80 3,41 63,88 91,8
0,30 0,0470 8,85 4,32 63,50 78,0
0,40 0,0625 8,45 4,44 60,62 57,4
0,55 _0,0860 - 7,60 1,97 56,37 16,7
0,64 - 0,1000 7,30 0,68 54,40 4,7

PREDMET VYNALEZU

Sposob vyroby 1,3,5,7-tetranitro-1,3,5,7-tetra-
azacyklooktanu s obsahom 1,4-dinitrotetrahydro-
imidazo[4,5-d]-imidazol-2,5(1H,3H)-diénu nitro-
lyzou, 1,5-endometylén-3,7-dinitro-1,3,5,7-tetra-
. azacyklooktdnu v prostredi acetanhydridu vyzna-
&ujtci sa tym, Ze proces nitrolyzy sa uskutoliiuje

v pritomnosti tetrahydroimidazo[4,5-d]-imidazol- ’

. 2,5(1H,3H)-diénu do reakéného systému pridava-

ného v mnoZstve 0,001 az 0,100 molu na 1 moldo
procesu braného 1,5-endometylén-3,7-dinitro-
1,3,5,7-tetraazacyklooktanu.
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