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Przedmiotem wynalazku jest sposéb wytwarza-
nia nierozpuszczalnych w wodzie barwnikéw azo-
wych o szczegblnie dobrych wtasciwosciach dru-
karskich.

W przemyS$le poligraficznym nastgpila w ostat-
nich latach wyraZzna zmiana struktury. Wprowa-
dza sie mianowicie coraz szybsze maszyny dru-
karskie dla podwyzszenia zdolno§ci produkecyjnej.
Zarazem wzrosly wyraZnie wymagania w stosunku
do farb drukarskich i zawartych w nich pigmen-
téw. Pigmenty powinny w tym zakresie spelniaé
przede wszystkim dwa warunki. Barwnik azowy
musi odznaczaé sie mozliwie wysokim natezeniem
barwy i réwnocze$nie szczegblnie wysokimi wila-
Sciwoéciami reologicznymi, aby mozna bylo osigg-
naé pomimo niewielkiego stosunkowo czasu prze-
noszenia farby przez urzadzenie farbiarskie na
skutek szybko obracajacych sie maszyn drukars-
kich intensywne w barwie druki. Tym wymaga-
niom nie odpowiadajg dotychczas stosowane stan-
dartowe pigmenty. Czyni sie dlatego starania, aby
przez zmiane sposobu wytwarzania barwniké6w o-
raz przez dodanie odpowiednich $Srodké6w pomoc-
niczych otrzymaé nierozpuszczalne w wodzie barw-
niki azowe o duzej intensywno$ci barwy i o dob-
rej plynno$ci.

I tak np. w wylozonym holenderskim zgloszeniu
nr 6 412 115 opisano sposéb wytwarzania latwo
dyspergujgcych pigmentéw o podwyzszonej odpor-
noé$ci na stracanie w postaci klaczké6w, przy czym
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do zwilzonego woda pigmentu dodaje sie 8 —
25% aminy alifatycznej o dlugim laficuchu lub od-
powiedniej soli, ktéra przed filtrowaniem i wy-
suszeniem pigmentu zostala przeprowadzona _cal-
kowicie lub w wieckszej cze§ci w wolng amine.
Aminy wzglednie sole amin, zgodnie z przykla-
dami 1 — 4, dotyczacymi pigmentéw azowych, do-
daje sie dopiero po przeprowadzonym sprzegnie-
ciu. Przed dodaniem aminy, zgodnie z przyklada-
mi 1 — 4, podgrzewa sie mieszaniny sprzegajace
przez wiele godzin do temperatur 70 — 90°C. Po
dodaniu aminy utrzymuje sie dalej przez wiele go-
dzin temperature na poziomie 80 — 90°C.

W ten spos6b wytworzone pigmenty wykazuja,
zwlaszcza w szeregu zb6cieni, wyraZne przesunie-
cie zywego odcienia zielonkawego w kierunku sil-
nego odcienia czerwonego w por6wnaniu do pig-
mentu wytworzonego bez dodatku aminy.

Znany jest réwniez z wylozenia zgloszenia NRF
nr 1 173 601 spos6b wytwarzania nierozpuszczal-
nych w wodzie barwnikéw azowych o wysokim
natezeniu barwy, przy czym przy sprzeganiu do-
daje sie mate ilosci powierzchniowo-czynnych so-
li pierwszorzedowych amin ttuszezowych z kwa-
sami karboksylowymi i przeprowadza sprzeganie
w zwykly sposoéb.

Zabieg ten prowadzi wprawdzie do pigmentéw o
wysokim natezeniu barwy, jednak wytworzone w
ten spos6b barwniki azowe nie odpowiadaja sta-
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wianym obecnie wymaganiom w odniesieniu do

ich ptynno$ci w farbach drukarskich.

Stwierdzono, zZe mozna wytwarzaé nierozpusz-
czalne w wodzie banwniki azowe o szczegélnie
dobrych wila$ciwo§ciach drukarskich na drodze
sprzegania, je§li sprzeganie prowadzi sie w obec-
no§ci mieszaniny aminy o ogbélnym wzorze R-[NH-
/CHy/p—m]—NH,;, w ktérym R oznacza masycony
lub nienasycony rodnik weglowodorowy o 10—18
atomach wegla, m oznacza liczbe od 0 do 2 i p
oznacza liczbe 2 albo 3, albo jej soli rozpuszczalnej
w wodzie oraz tlenku aminy lub fosfiny o og6l-
nym wzorze 2, w ktérym X oznacza atom azotu
albo fosforu, R, i Ry oznaczajg niZszy rodnik ali-
fatyczny i R ma takie' samo znaczenie jak we

wzorze R[NH—/CHy/p—m]—NH,. Stosunek zawar-.

toSci aminy alifatycznej wzglednie jej soli oraz
tlenku aminy wzglednie fosfiny w stosowanych ze-
stawach moze wahaé sie w szerokich ‘granicach.
I tak stosuje sie¢ wedlug wynalazku zestawy, w
ktorych zawarto§é alifatycznej aminy tluszczowej
wzglednie jej soli jest w granicach 95—50 czeSci
wagowych, zwlaszcza 95 — 70 czeSci wagowych,
a tlenku aminy wzglednie tlenku fosfiny odpo-
- wiednio jako uzupelnienie do 100, w granicach

5 i 30 czeSci wagowych, zwlaszcza 5 i 30 czeSci
wagowych.

Na skutek dodatku przy sprzeganiu, wymienio-
nych wedlug wynalazku, mieszanin otrzymuje sig
przede wszystkim barwniki o szczegblnie dobrych
wla§ciwoéciach, to znaczy, Ze wytworzone z nich
farby drukarskie odznaczaja si¢ wyjatkowo plyn-
na konsystencja, co oddzialuje szczegblnie ko-
rzystnie przy duiych szybkoSciach drukowania. W
ten spos6b udaje sie uzdatnié barwniki, ktére nor-
malnie nie nadaja sie do celéw graficznych lub
tez nadajg sie tylko w ograniczonym zakresie i do-
prowadzié je, do postaci odpowiedniej do druko-
wania. Obok dobrych wlasciwosci odno$nie plyn-
nofci, wykazuja barwniki w ten spos6b wytworzo-
ne wieksza intensywno$§é koloru, w poréwnaniu z
produktami wytwarzanymi bez dodatk6w wedtug
wynalazku, przy czym nie wykazuja tendencji do
zmiany barwy, np. w przypadku z6lcieni z zywego
czystego odcienia zielonego do silnego odcienia
czerwonego. Dalsze zalety otrzymywanych sposo-
bem wedlug wynalazku barwnikéw, to ich sil-
niejszy potysk i wyzsza przezroczystosé.

Odpowiednimi aminami alifatycznymi sg przede
wszystkim zwigzki o ogblnym wzorze H—A—
[NH(CHyp)plm—NH;, w ktérym A oznacza bezpo-
Srednie wigzanie albo reszte CnHsn lub CnHon—s,
n oznacza O lub 7 — 22, m O — 6, a p 2 lub 3,
przy czym n i m nie moga oznaczaé réwnocze$nie
O. Mozna réwniez stosowaé mieszaniny wymienio-
nych amin. Niejednokrotnie korzystne jest wpro-
wadzaé aminy razem z solami amin, zwlaszcza
z solami tych amin z niskoczgsteczkowymi kwasa-
mi tluszezowymi, jak np. kwasem mréwkowym,
ostowym, propionowym, mlekowym lub oleino-
wym.

Jako amina- stanowigca skladnik mieszanki we-
dlug wynalazku stosowana jest np. amina kapry-
lowa, amina laurylowa, amina palmitynowa, ami-
na stearylowa, amina oleinowa, amina arachilowa,
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amina behenylowa jak i otrzymywane z miesza-
nin naturalnych kwas6éw tluszczowych aminy tlusz-
czu lojowego i aminy tluszczu kokosowego. Z od-
powiednich dwu i poliamin naleZy wymienié np.
etylenodwuamine, propylenodwuamine, etyleno-
dwuamine, tluszezu lojowego, propylenodwuamine
tluszezu lojowego, etylenodwuamine ttuszezu ko-
kosowego, stearylotrdj-etylenoczteroamine, dwu-
etylenotr6jamine, piecioetylenosze§cioamine i dwu-
propylenotr6jamine.

Jako tlenki amin wzglednie tlenki fosfin sto-
suje sie wedlug wynalazku zwigzki o og6lnym
wzorze 1, w ktérym X oznacza atom azotu lub
fosforu, R, — reszte weglowodorowg o dlugim
taricuchu alifatycznym, R, i R; reszty alkilowe,
cykloalkilowe, arylowe, aralkilowe. Reszta R, mo-
ze przy tym oznaczaé alifatyczng reszte weglowo-
dorowa o prostym lub rozgalezionym lancuchu
z 8 — 22 atomami wegla, ewentualnie zawierajaca
jedno lub wiecej wigzan podwéjnych. Opréez te-
go R, mozZe oznaczaé reszte aromatyczng posia-
dajacg przynajmniej jeden alifatyczny tancuch
boczny z 4 — 12 atomami wegla. Reszty R, i Rg
moga byé ré6wne lub rézine, a ewentualnie nawet
moga zawieraé podstawniki, jak np. atomy chlo-
rowca lub grupy oksyalkilo- lub polialkileno-ete~
rowe. Korzystnie reszty R, i R; przedstawiajg
reszty alkilowe z 1—5 atomami wegla. Stosowane
sg réwniez zwigzki, w ktérych jedna z reszt R,
lub R; zawiera diugi alifatyczny tlancuch, wiegc,
zwigzki, ktére zawierajg w czgsteczce 2 reszty weg-
lowodorowe z jednym dlugim lancuchem.

Jako skladniki mieszanin z klasy tlenkéw amin
lub tlenké6w fosfin, ktére nadaja sie do sposobu
wedlug wynalazku nalezy wymieni¢é np.: tlenek
dodecylodwumetyloaminowy, tlenek oleilodwuety-
loaminowy, tlenek laurylometyloetyloaminowy,
dwumetyloaminotlenek tluszczu kokosowego, dwu-
propyloaminotlenek ttuszczu kokosowego, metylo-
benzyloaminotlenek ttuszczu koksowego, oleilopro-
pylometyloaminotlenek, dodecyloetylocykloheksy-
loaminotlenek, dwumetyloaminotlenek ttuszczu to-
jowego, dodecylodwumetylofosfinotlenek, dodecy-
lometyloetylofosfinotlenek, dodecylometylobenzylo-
fosfinotlenek, oleilodwumetylofosfinotlenek, oleilo-
dwubenzylofosfinotlenek, dwumetylofosfinotlenek
ttuszczu lojowego, dwuetylofosfinotlenek tluszczu
kokosowego.

Sposéb wedlug wynalazku mozna zastosowa¢ do
wszystkich znanych nierozpuszczalnych w wodzie
barwnikéw azowych. Przykladowo wymienié moz-
na pigmenty azowe szeregu barwniké6w lodowych
nie zawierajacych grup powodujacych rozpuszczal-
noéé, ktére powstaja na drodze reakcji jedno- lub
wielowartoéciowych zasad, jako skladnikéw dwu-
azowych, ze skladnikiem sprzegajacym sie. Sklad-
nikami sprzegajacymi sie moga ‘byé, np. aroma-
tyczne hydroksyzwiazki, jak betahydroksynaftalen,
albo anilidy kwaséw hydroksyarylokarboksylowych,
jak anilid kwasu o-hydroksyantrazenokarboksylo-
wego, albo pochodne karbazolu lub benzokarba-
zolu, albo podatne do enolizacji zwigzki acetoace-
tyloaminowe albo pirazolony.

Dodatek stosowanych wedlug wynalazku zesta-
wo6w skladajacych sie z amin alifatycznych lub
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ich soli oraz z tlenk6w amin lub fosfin, zawiera-
jacych reszte weglowodorowsg o diugim lancuchu
moze byé wprowadzany w dowolnej fazie sprze-
gania, przy czym mozna dodawaé poszczegblne
skladniki uprzednio zmieszane lub tez oddzielnie
jeden po drugim, wzglednie tez w réznych odste-
pach czasu. I tak dodatki mogg byé np. zawarte
w roztworze lub dyspersji skladnika dwuazowego
lub dodawane réwnocze$nie ze skladnikiem dwu-
azowym, ale oddzielnie, do skladnika sprzegania.
Poza tym mozna mieszaniny skladnikéw dodawaé
do kwasu do wytracania, jak np. do kwasu octo-
wego, ktory wytrgca alkaliczny skladnik sprze-
gania. Mozliwe jest réwniez wprowadzanie do-
datkéw stosowanych wedlug wynalazku zestawoéw
dopiero po wytrgceniu skladnika sprzegania lub
w poézZniejszej fazie sprzegania, jak np. w czasie
procesu podgrzewania. R6wniez dobrze jest do-
mieszaé, np. amine alifatyczng lub jej sél do
skladnika sprzegania przed doprowadzeniem sklad-
nika dwuazowego, a tlenek aminy lub tlenek fos-
finy w dalszym ciaggu sprzegania, jak np. podczas
podgrzewania. Inna mozliwo§é polega na tym, ze
dodaje sie tlenek aminy lub tlenek fosfiny naj-
pierw, to znaczy do zawiesiny skladnika sprzega-
nia, a amine alifatyczng lub jej s61 w p6Zniej-
szym okresie sprzegania, jak np. podczas pod-
grzewania. Mieszaniny skladnik6w moga byé we-
dtug - wynalazku dodawane " w postaci wodnej
emulsji, rozpuszczone w organicznym kwasie, np.
octowym lub w postaci stopionej do cieczy sprze-
gajacej] w wyzszej temperaturze, np. 60°C. Pig-
ment powstajacy niejednokrotnie w postaci roz-
proszonej i trudnej do filtrowania moze byé prze-
prowadzany za pomoca dodatku wolnych zasad
do zawiesiny sprzegajacej przed filtrowaniem do
postaci nadajgcej sie do dobrego filtrowania.

W przykladach nizej przedstawionych ,cze§ci”
oznaczaja czeSci wagowe, a oznaczenia procento-
we — procenty wagowe, o ile wyraznie nie po-
dano inaczej.

Przyklad I. Zestawia si¢ w zwykly spos6b
Z 76 cze§ci 3,3’-dwuchloro-4,4’-dwuaminodwufenylu
roztwor soli czteroazoniowej i wpuszcza sie go
kroplami przez 2 godziny do sktadnika sprzega-
jacego, ktéry zostal przygotowany przez rozpusz-
czenie 111 cze§ci acetoacetyloaminobenzenu w 3000
czeSci wody i 1145 czeSci 33% roztworu wodoro-
tlenku sodowego i wytracony przez domieszanie
do 63 czeSci kwasu octowego. Mieszaning sprze-
gajaca ogrzewa sig w ciggu 45 minut do zagoto-
wania. Skoro tylko zostanie osiagnieta tempera-
tura 60°C, dodaje sie ogrzana do 65°C miesza-
nine skladajaca sie z 27,2 czefci propylenodwu-
aminy tluszezu lojowego i 10,0 czeSci 30,4% wod-
nego roztworu dwuetyloaminotlenku ttuszezu ko-
kosowego. Gotuje sig¢ przez 15 minut, chlodzi wo-
de do 80°C, dodaje 150 czeSci 33% roztworu wo-
dorotlenku sodowego, miesza przez 10 minut, fil-
truje produkt, przemywa do odczynu obojetnego
i suszy w temperaturze 60°C. Nastepnie miele
sie otrzymany barwnik w zwykly spos6b.

Badanie techmicznego zastosowania wytworzo-
nego barwnika przeprowadza si¢ w handlowym
poko§cie do druku rotograwiurowego na podsta-
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wie zywicy fenolowej i toluenu przy zawarto$ci
50% substancji stalej. Farba drukarska sklada sie
z 12,5% barwnika azowego, 22,5% toluenu i 65%
opisanego pokostu. Rozciera sie¢ jg przez 15 minut
w rozcieraczu o 400 obrotach na minute z elemen-
tami rozdrabniajagcymi o $rednicy 3 mm. W ten
spos6b przygotowana farba drukarska jest dobrze
plynna, to znaczy wylewa sie ze zlewki bardzo
szybko. Natomiast farba drukarska wytworzona w
podobny spos6b z pigmentem bez dodatku wedlug
wynalazku jest bardzo lepka i silnie tiksotropowa
i nie mozna jej wytrzgsaé z butelki.

Dla oznaczenia natezenia barwy rozja$nia sie
opisang farbg drukarska dodatkiem farby drukar-
skiej rotograwiurowej z bialym tlenkiem tytanu
tak, aby pigmenty kolorowy i bialy znajdowaty
sie w stosunku 1:20. Otrzymang w ten spos6b
farbe drukarskg stosuje sie do drukowania na
wklestodrukowej maszynie drukarskiej. Dla ozna-
czenia natezenia barwy poréwnuje sie otrzymane
w ten sposé6b druki ze skalg natezenia barwy.
Jako barwnik poréwnawczy dla ustalenia tej skali
stosuje sie barwnik dwuazowy wytworzony bez
dodatku wedlug wynalazku.

Okre$§lone w ten spos6b natezenie barwy jest
dla barwnika dwuazowego wytworzonego wedlug
wynalazku znacznie wyzZsze przy jasnym zielonka-
wym odcieniu w poré6wnaniu do barwnika bez do-
datku wedlug wynalazku.

Przyktad II. Przy zmianie stosunku sktad-
nik6w w przykladzie I na korzy§é tlenku aminy,
a wiec zastosowaniu zamiast opisanej mieszaniny
14,1 czeSci propylenodwuaminy tluszezu lojowego
i 47 czeSci 30% wodnego roztworu dwuetyloamino-
tlenku tluszezu kokosowego, otrzymuje sie barw-
nik o jeszcze wyzszym natezeniu barwy przy réw-
nie dobrej ptynno$ci farby, w ktérej zostat za-
stosowany.

Przyktad III. Przy zastosowaniu w przykla-
dzie I mieszaniny skladajgcej sie z 15 czeSci pro-
pylenodwuaminy ttuszczu lojowego i 15,8 czesci
30,4% wodnego roztworu tlenku dwumetyloaminy
tluszczu kokosowego zamiast opisanej mieszaniny,
osigga sie dla produktu w ten spos6b otrzymanego
dalszy wrzrost nateZzenia barwy bez ujemnego
wplywu na plynno§é zawierajacych go farb- dru-
karskich. Mozna jeszcze tak stosowaé mieszanke
wedlug wynalazku, ze np. dodaje sie 15,8 czeSci
30,4% wodnego roztworu dwumetyloaminotlenku
ttuszezu kokosowego do wytraconego sktadnika
sprzegajacego przed doplywem roztworu -cztero-
azoniowego, podczas gdy 15 czeSci propylenodwu-
aminy ttuszezu lojowego dodaje sie¢ podczas pod-
grzewania do temperatury 60°C.

Przyktad IV. Zamiast wskazanego w przy-
kladzie I zestawu mozna r6wniez dodawaé pod-
czas doplywu roztworu czteroazoniowego do skiad-
nika sprzegajacego 5% roztw6ér wodny z 15 czeSci
octanu aminy ttuszczu kokosowego, a nastepnie
zestaw z 13,5 czeSci propylenodwuaminy tluszezu
tojowego i 1,5 czeSci tlenku dwumetyloaminy
ttuszezu kokosowego w postaci 10% wodnej
emulsji.

Przyktad V. Czteroazowanie i sprzeganie
przeprowadza sie wedilug przykiadu I. Do miesza-
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niny sprzegajacej dodaje sie podczas podgrzewa-
nia do zagotowania w 60°C podgrzang do 65°C
mieszanine skladajgca sie z 22,8 czeSci propyleno-
dwuaminy ttuszezu tojowego i 76 czeSci 10% roz-
tworu wodnego tlenku fosfiny dodecylodwumetylu.
Dalszy przebieg odpowiada opisanemu w przykla-
dzie I.

Otrzymuje sie w ten spos6b barwnik, ktéry
praktycznie posiada r6éwnie dobre wtasnosci kolo-
rystyczne, jak natezenie barwy i ton barwy oraz
reologiczne, jak produkt opisany w przykladzie I.

Zamiast tlenku fosfiny dodecylodwumetylu moz-
na wedlug wynalazku zastosowaé réwne ilo§ci ni-
zej wyszczegbélnionych tlenkéw fosfiny jako sklad-
niki zestawu z aminami tluszczowymi z praktycz-
nie ro6wnym skutkiem. Sg to np. tlenek dwuetylo-
fosfiny tluszczu kokosowego, tlenek fosfiny oleilo-
dwumetylu, tlenek dwumetylofosfiny tluszczu lo-
jowego.

Przyklad VI Roztwér soli- czteroazoniowej
utworzonej z 253 czeSci 3,3’-dwuchloro-4,4’-dwu-
aminofenylu dodaje sie w ciggu 2 godzin do skiad-
nika sprzegania, kt6éry zostat wytworzony przez
rozpuszczenie 390 czeSci 1-(acetoacetyloamino)-2-
-metylobenzenu w 8000 czeSciach wody i 382 cze$-
ciach 33% roztworu wodorotlenku sodowego. Do
tego roztworu dodaje sie 56 cze§ci 30,4% roztworu
wodnego tlenku dwumetyloaminy tluszczu koko-
sowego rozcienczonego woda w stosunku 1:1. Na-
stepnie wytrgca sie skladnik sprzegania za po-
moca dodatku 210 czeSci kwasu octowego. Gotowa
mieszanine sprzegajaca miesza si¢ przez 15 minut
i podgrzewa w ciggu 1 godziny do zagotowania.
Skoro tylko temperatura osiagnie 60°C, dodaje
sie 95 czeSci propylenodwuaminy tluszezu lojowe-
go. Gotuje sie 15 minut, chlodzi wodg do 80°C,
dodaje 449 czeSci 33% roztworu wodorotlenku so-
dowego, miesza 10 minut, filtruje produkt, prze-
mywa obojetnie i suszy barwnik w temperaturze
60°C.

Otrzymany barwnik rozja$niony handlowsa farbg
do wklestego druku rotograwiurowego z dwutlen-
kiem tytanu, jak to opisano w przykladzie I, po
wydrukowaniu na maszynie drukarskiej do druku
wklestego, daje czyste druki o znacznie silniejszej
barwie i o odcieniu wyrazZnie bardziej zielonym
w poréwnaniu do tego samego barwnika wytwo-
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rzonego bez dodatku tlenku dwumetyloaminy
ttuszczu kokosowego i propylenodwuaminy tlusz-
czu lojowego.

Dalszg zaletg barwnika wytworzonego wedlug
niniejszego przykladu jest znacznie lepsza plyn-
no§é wytworzonych z nim farb do wklestego dru-
ku w poré6wnaniu do pigmentu sprzeganego bez
powyzszych dodatké6w.

Z r6éwnie dobrym skutkiem zamiast wyzej wy-
mienionych dodatkéw mozna doda¢ w tempera-
turze 60°C podczas procesu podgrzewania pod-
grzang do 65°C mieszanine skladajaca sie z 95
cze$ci propylenodwuaminy ttuszezu lojowego i 31,5
cze$ci 30,4% roztworu wodnego tlenku dwumetylo-
aminy tluszeczu kokosowego. Dalej proces prze-
biega tak, jak podano wyzej.

Zastrzezenia patentowe

1. Sposéb wytwarzania nierozpuszczalnych w
wodzie barwnikéw azowych o ogélnym wzorze 1,
w ktérym A oznacza podstawiony lub niepodsta-
wiony pierScien benzenowy, o szczegblnie dobrych
wla§ciwo§ciach drukarskich, na drodze sprzegania,
znamienny tym, Ze sprzeganie prowadzi sie w
obecnoSci mieszaniny aminy o ogblnym wzorze
R-[NH-/CHy/p-m]-NH;, w ktérym R oznacza nasy-
cony lub nienasycony rodnik weglowodorowy o
10—18 atomach wegla, m oznacza liczbe od 0 do 2
i p oznacza liczbe 2 albo 3, albo jej soli rozpusz-
czalnej w wodzie oraz tlenku aminy lub fosfiny
o ogblnym wzorze 2, w ktérym X oznacza atom
azotu albo fosforu, R; i R, oznaczajg nizszy rod-
nik alifatyczny i R ma takie samo znaczenie jak
we wzorze R-[NH-/CHg/p-m]-NHs,.

2. Spos6b wedtug zastrz. 1, znamienny tym, ze
stosuje sie mieszanine aminy alifatycznej z tlen-
kiem aminy lub fosfiny w iloSci 1—35% wago-
wych, zwlaszeza 3—17% wagowych w stosunku do
ilo§ci pigmentu.

3. Spos6b wedtug zastrz. 1 i 2, znamienny tym,
ze stosuje sie mieszanine, w ktérej zawarto§é aminy
alifatycznej wzglednie jej soli wynosi 95—50 czeéci
wagowych, zwlaszcza 95—70 cze§ci wagowych,
a tlenku aminy lub fosfiny odpowiednio kazdo-
razowo jako uzupelnienie do 100, 5—50 czeSci wa-
gowych, zwtaszcza 5—30 cze§ci wagowych.
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