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La presente invenzione ha per oggetto un pigmento
azoico modificato e un nuovo procedimento per la sua prepara-
zione.

Il composto di formula I definito qui di sequito &
descritto nell’esempio 20 del brevetto statunitense no.

3 997 521 ed & stato trovato che possiede i valori CIELAB se-
guenti:

L* = 79,51

ax* 15,18
b* = 86,77

C* = 88,09

H* 80,08.

I valori CIELAB sono stati determinati secondo il
metodo descritto in J. Soc. Dyers and Colourists Sett.1976,
pagine 333 e 338, con un vernice di resina alchid-melammina-

formaldeide colorata con il 25,3% in peso del pigmento secondo

l'esempio 20 del brevetto statunitense no. 3 997 521.
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La vernice di resina alchid-melammina-formaldeide
(AMF) & stata preparata come segue (tutte le parti s’intendono
in peso):

Si disperdono per 3 ore in un "Red Devil" (un proce-
dimento di macinazione) 15 parti di pigmento con 10 parti d’un
disperdente incolore (Disperbyk 160), 67,78 parti di vernice
di alchid-melammina-formaldeide, 6,79 parti di xilene e 180
parti 4di perle di vetro (d'una dimensione di 3 mm). Si applica
gquesta miscela con una racle su un cartoncino bianco fino ad
uno spessore di 0,15 mm e la si indurisce per 30 minuti a
120°cC,.

La resina AMF comprende:

18,5 parti di xilene

1,44 parti di acetato di butilglicole

10,00 parti di resina di melammina-formaldeide
"Maprenol 650" in 8,20 parti di isobutanolo

20,00 parti di resina alchidica di cocco "Alphtalat
AC 451N" in 8,56 parti di "Solvesso 100" (una
miscela di solventi aromatici aventi un punto
di ebollizione compreso tra 162 e 177°C).

20,00 parti di resina alchidica di cocco "Alphtalat
AC 415M" in soluzione in 13,30 parti d’una mi-
scela 50:50 di xilene e di Solvesso 150 (una
miscela di solventi aromatici aventi un punto

di ebollizione compreso tra 187 e 211°C).
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Tuttavia, & stato trovato che le proprietd di di-
spersione di questo composto non sono ottimali e che la sua
tonalitad non & perfetta. La richiedente ha ora trovato un pig-
mento modificato avente una disperdibiltad e tonalitd migliora-
te.

La presente invenzione riguarda dunque un composto

di formula I

H,COCO COOCH,
COOCH, H,C0C
N N (1)
H3CC0-éH-CO-NH _—@—NH-CO-CI:H-COCH3

avente i valori CIELAB seguenti:
L* = 82,55
a* = 11,53
b*

90,49

C*x

91,22 e

H* = 82,74,

I valori CIELAB indicati s’intendono a + 1%, piu
preferibilmente + 0,5%.

L’invenzione riguarda ugualmente un procedimentoc per
la preparazione d’un composto di formula I

H3COC0 CcoocH

COOCH3 H_3 coc

N N ()

1n "

.’;I N
|
HBCCO-—CH-CO-NH _—C>—NH--CO-CH-COCH3

3
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caratterizzato dal fatto che

a}) si scioglie 1'1,4-bis-(acetoacetilammino)benzene in una so-
luzione acquosa d’un idressido alcalino,

b) si fa precipitare 1’1,4-bis-(acetoacetilammino)benzene per
formare una sospensione, regolando preferibilmente il pH
della soluzione ad un valore compreso tra 6,5 e 7,5, e

c¢) si copula in seguito il prodotto ottenuto sotto b) sopra
con una soluzione del sale di diazonio del 2-amminoterefta-
lato di dimetile, il rapporto molare del 2-amminotereftala-
to di dimetile all’l,4-bis-(acetoacetilammino)benzene es-
sendo di circa 2:1 (preferibilmente 2:1).

I1 pigmento cosi ottenuto pud venire filtrato, lava-
to con acqua fino ad eliminazione dei sali, essiccato e trat-
tato con un solvente ad elevato punto di ebolizione e pud in
seguito venire isolato secondo metodi noti.

Nel procedimento secondo l’invenzione, dopo la rea-
zione il pigmento viene preferibilmente filtrato, lavato con
acqua fino ad eliminazione dei sali, essiccato e trattato con
il solvente ad elevato punto di ebollizione per fino a 6 ore,
preferibilmente per 1 a 5 ore, ad 80-150°C. Il composto pud in
sequito venire isolato secondo metodi noti per filtrazione,
lavaggio, essiccazione e macinazione fino ad ottenere le par-
ticelle aventi la dimensione desiderata.

Il pigmento preparato secondo il procedimento

dell’invenzione possiede una tonalitd pil pura e pil verde
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quando viene applicato a materie polimere; inoltre & pii sta-
bile alla luce e al calore {specialmente nel polipropilene) ed
& pid facilmente disperdibile nelle poliolefine che non il
pigmento preparato secondo l’esempio 20 del brevetto statuni-
tense no. 3 997 521,

Le materie polimere preferite comprendono materie
sintetiche e le vernici artificiali e sintetiche contenenti
solventi o esenti da solventi, per esempio le vernici a base
di poliolefine, di cloruro di polivinile, di polistirene, di
resine acriliche, di poliestere, di resine alchidiche o di po-
liuretani. Le materie polimere preferite e i metodi per appli-
care il pigmento alle materie sono descritti nel brevetto sta-
tunitense no. 3 997 521, il gquale & incorporato nella presente
descrizione a titolo di riferimento.

Nel procedimento secondo l’invenzione, il pH viene
preferibilmente regolato ad un valore compreso tra 6,5 e 7.5
per aggiunta d’un acido organico e/o minerale, per esempio
l'acido acetico glaciale e/oc 1'acido cloridrico.

L'esempio che segue illustra la presente invenzione
senza limitarne la portata in alcun modo. In questo esempio,
tutte le parti e le percentuali s’intendono in peso e tutte le
temperature sono indicate in gradi Celsius.

Esempio
a} Si agitano 104,5 parti di 2-amminotereftalato di

dimetile in una miscela di 70 parti di acqua, 111,5 parti di
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acido acetico glaciale, 150 parti di acido cloridrico al 30% e
0,3 parti del sale sodico dell’acido dinaftilmetandisolfonico.

Si agita la miscela per 4 ore, si aggiungono alla
gsospensione 100 parti di ghiaccio e si versa la miscela in un
bagno di ghiaccio per raffreddarla a 0°.

Si aggiungono in seguito nello spazio di 1 ora 35,2
parti di nitrito di sodio (sotto forma di 150 parti d’una so-
luzione acquosa), mantenendo la temperatura tra 0° e 5° per
aggiunta di ghiaccio, la sospensione trasformandosi in una so-
luzione limpida di colore bruno giallo. Si distrugge il nitri-
to in eccesso impiegando una soluzione di acido amminosolfoni-
Co. Per purificare la soluzione, si aggiungono 5 parti d’una
terra di diatomee commerciale, si agita la miscela, si separa
la terra di diatomee per filtrazione e si lava in seguito il
residuo con un po’ di acqua.

b) A 500 parti di acqua a 10°, si aggiungono 93,1
parti d'una soluzione al 30% di idrossido di sodio e in segui-
to 69,0 parti di l,4-bis-(acetoacetilammino)benzene. Si agita
la miscela per 30 minuti, dopodiché si aggiungono 5,0 parti
d’una terra di diatomee commerciale. Si agita di nuovo la mi-
scela, si separa la soluzione per filtrazione e si lava la
terra di diatomee con un po’ di acqua. Si aggiunge sotto agi-
tazione nello spazio di 30 minuti una soluzione di 400 parti
di acqua, 400 parti di ghiaccio, 73,5 parti di acido acetico

glaciale ed in segquito 53,2 parti d’una soluzione al 30% di
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idrossido di sodio.

€) 8i versa nello spazio di circa 2 ore la soluzione
del sale di diazonioc ottenuta sotto a) sopra nella sospensione
ottenuta sotto b) sopra. Si agita in seguito il tutto per an-
cora 2 ore aumentando leggermente la temperatura, si agita in
seguito per 1 ora a 40-45°, si agita per ancora un'’ora a 65° e
finalmente si agita per ancora un’ora ad 80°. Si filtra in se-
guito il precipitato giallo cosi ottenuto, lo si lava con ac-
qua fredda per eliminare i sali e lo si essicca in sequito
sotto vuoto in modo usuale (la guantitd di acqua rimanente &
inferiore all’l%).

d) 8i agitano in sequito 71,6 parti del pigmento co-
si ottenuto con 570 parti di dimetilformammide per 2 ore a
150°, si raffredda in seguito ad 80-100°, si filtra e si lava
con un alcool a basso punto di ebolizione, si essicca e si nma-
cina.

Il pigmento cosi ottenuto corrisponde alla formula I
definita sopra e possiede i valori CIELAB seguenti:

L* = 82,55

a*» = 11,53

b* = 90,49

C* = 91,22 e

H* = 82,74.

Le differenze colorimetriche in confronto al compo-

sto preparato secondo l’esempio 20 del brevetto statunitense



no. 3 997 521
DL*
Da*
Db*
DC*
DH*

DE*

sono le
= 3,04
= -3,65
= 3,72
= 3,13
= 4,16

= 6,03
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seqguenti:

e
(DE* & la differenza totale nella gamma

di colore.)

Il pigmento possiede delle proprietd migliorate e

pud venire impiegato per colorare le materie sintetiche e le

vernici artificiali e sintetiche contenenti solventi o esenti

da solventi, in una tonalitd giallo verde. Le solidit3 ottenu-

te sono molto

buone.

La terra di diatomee impiegata & 1’ "Hyflo", una

terra di diatomee proveniente dal Messico.
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Rivendicazionli

(:) Il composto di formula I

H3C0C0 COOCH3
COOCH3 HJCOC

N N (1)

1) "

?;I N
i
H3CC0-CH-C0-NH @—NH-CO-CH—COCHa

avente i valori CIELAB segquenti:

L* = 82,55
a* = 11,53
b* = 90,49
C* = 91,22 e
H* = 82,74.

(f) Un procedimento per la preparazione d’'un composto

di formula I

H3COC0 COOCH3
COOCH H Coc

H3cco-cu-co-w —<3—-xm-co-cu~-<:oca3

caratterizzato dal fatto che

(D)

a) si scioglie 1'1,4-bis-{acetoacetilammino)benzene in una so-
luzione acqguosa d’un idrossido alcalino,

b) si fa precipitare 1’1,4-bis-(acetoacetilammino)benzene per
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formare una sospensione e

c) si copula in seguito il prodotto ottenuto sotto b) sopra
con una soluzione del sale di diazonio del 2-amminoterefta-
lato di dimetile, il rapporto molare del 2-amminotereftala-
to di dimetile all’l,4-bis-{acetoacetilammino)benzene es~
sendo di circa 2:1.

(:) Un procedimento secondo la rivendicazione 2, ca-
ratterizzato dal fatto che si fa precipitare il composto rego-
lando il pH della soluzione ad un valore compresoc tra 6,5 e
7.,5.

Un procedimento secondo la rivendicazione 3, ca-
ratterizzéto dal fatto che si tratta il composto ottenuto con
un solvente ad elevato punto di ebollizione ed in seguito lo
si isola.

(:) Un procedimento secondo la rivendicazione 4, ca-
ratterizzato dal fatto che il prodotto risultante di formula I
viene trattato con un solvente ad elevato punto di ebollizione
per un periodo massimo di 6 ore.

(:) Un procedimento secondo la rivendicazione 5, ca-
ratterizzato dal fatto che il prodotto viene trattato con un
solvente organico ad elevato punto di ebollizione per 1 a §
ore ad una temperatura compresa tra 80 e 150°C.

(:) Un procedimento secondo una qualsiasi delle ri-
vendicazioni 4 a 6, caratterizzato dal fatto che il prodotto

viene in seguito isolato per filtrazione, lavaggio, essicca-
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zione e macinazione fino all’ottenimento di particelle aventi
la dimensione desiderata.

L'impiego del composto di formula I come specifi-
cato nella rivendicazione 1, come pigmento per la colorazione
delle materie polimere.

(g) Le materie polimere, caratterizzate dal fatto che
sono state colorate con il composto di formula I come specifi-

cato nella rivendicazione 1.
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