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©  Chromogene  Bis-Chinazolinverbindungen,  Verfahren  zu  ihrer  Herstellung  und  ihre  Verwendung  als  Farbbildner  in 
druckempfindlichen  oder  wärmeempfindlichen  Aufzeichnungsmaterialien. 

@  Chromogene  Bis-Chinazolinverbindungen  der  Formel 

worin 
der  Ring  A  unsubstituiert  oder  durch  Cyano,  Nitro,  Halogen, 
Nieder-alkyl,  Phenyl,  Benzyl,  Niederalkoxy  oder  Niederalko- 
xy-carbonyl  substituiert  ist, 

Q  einen  aliphatischen  Rest  mit  einem  Molekulargewicht 
von  28  bis  450  oder  einen  cycloalphatischen  oder  araliphati- 
schen  Rest  und 

Y  den  Rest  der  Formel  (2a) 

oder  der  Formel  (2b) 

bedeuten,  worin  B,  D,  X1,  X2,  X3  und  Z,  die  im  Anspruch  1 
angegebene  Bedeutung  haben. 

Diese  Verbindungen  eignen  sich  insbesondere  als  Farb- 
bildner  in  druck-  oder  wärmeempfindlichen  Aufzeichnungs- 
materialien  und  ergeben  intensive  gelbe  oder  orange  Farbtö- 
ne  von  ausgezeichneter  Lich-und  vor  allem  Sublimation- 
sechtheit. 



Die  v o r l i e g e n d e   Er f indung   b e t r i f f t   chromogene  B i s - C h i n a z o l i n v e r -  

bindungen,   Ver fahren   zu  ih re r   H e r s t e l l u n g   und  ihre   Verwendung  a l s  

F a r b b i l d n e r   in  d r u c k e m p f i n d l i c h e n   oder  wärmeempfindl ichen  A u f -  

z e i c h n u n g s m a t e r i a l i e n .  

Die  neuen  B i s - C h i n a z o l i n v e r b i n d u n g e n   e n t s p r e c h e n   der  a l l g e m e i n e n  

Formel  

w o r i n  .  

der  Ring  A  u n s u b s t i t u i e r t   oder  durch  Cyano,  N i t ro ,   Halogen,  N i e d e r a l k y l ,  

Phenyl,   Benzyl,  Niedera lkoxy  oder  N i e d e r a l k o x y c a r b o n y l   s u b s t i t u i e r t  

sein  kann ,  

Q  einen  a l i p h a t i s c h e n   Rest  mit  einem  Moleku la rgewich t   von  28  bis  450 

oder  einen  c y c l o a l i p h a t i s c h e n   oder  a r a l i p h a t i s c h e n   Rest  m i t  

höchs tens   10  Kohlens to f fa tomen   und 

Y  den  Rest  der  Formel  

der  Formel  



b e d e u t e n ,   w o b e i  

X1  und  X2, unabhängig  v o n e i n a n d e r ,   je  W a s s e r s t o f f ,   u n s u b s t i t u i e r t e s  

oder  durch  Halogen,  Hydroxy,  Cyano  oder  Niedera lkoxy  s u b -  

s t i t u i e r t e s   Alkyl  mit  höchs tens   12  Koh lens to f fa tomen ,   C y c l o -  

a l k y l ,   Phenyl ,   Benzyl  oder  durch  Halogen,  Ni t ro ,   Cyano, 

N i e d e r a l k y l ,   Niedera lkoxy   oder  N iede ra lkoxyca rbony l   s u b s t i -  

t u i e r t e s   Phenyl  oder  Benzy l  

oder  X   und  X2  zusammen  mit  dem  sie  verb indenden   S t i c k s t o f f a t o m  

einen  fünf-   oder  s e c h s g l i e d r i g e n ,   vorzugsweise   g e s ä t t i g t e n ,  

h e t e r o c y c l i s c h e n   R e s t ,  

X3  W a s s e r s t o f f ,   Halogen,  N i e d e r a l k y l ,   Niedera lkoxy  o d e r  

N i e d e r a l k o x y c a r b o n y l   und 

Z  W a s s e r s t o f f   oder  u n s u b s t i t u i e r t e s   oder  durch  Halogen,  Cyano 

oder  Niedera lkoxy   s u b s t i t u i e r t e s   Alkyl  mit  höchs tens   8 

K o h l e n s t o f f a t o c e n ,   Cyc loa lky l   oder  Benzyl  und  wobei  d e r  

Ring  B  u n s u b s t i t u i e r t   oder  durch  Cyano,  Halogen,  N iede ra lky l   z . B .  

Methyl  oder  Niedera lkoxy   wie  Methoxy  s u b s t i t u i e r t   sein  kann  und  d e r  

Ring  D  e inen  h y d r i e r t e n   fünf-   oder  s e c h s g l i e d r i g e n   S t i c k s t o f f h e t e r o -  

cyc lus   d a r s t e l l t ,   der  g e g e b e n e n f a l l s   als  Ringgl ied   ein  w e i t e r e s  

He te roa tom  z.B.  S a u e r s t o f f ,   Schwefel  oder  S t i c k s t o f f   au fweis t   und 

u n s u b s t i t u i e r t   oder  durch  Halogen,  Cyano,  Hydroxyl,   N i e d e r a l k y l ,  

N i e d e r a l k o x y ,   C5-C6-Cyc loa lky l ,   Benzyl  oder  C3-C6-Alkylen  e i n f a c h  

oder  je  nach  S u b s t i t u e n t e n   mehrfach  C - s u b s t i t u i e r t   i s t .  

N i e d e r a l k y l   und  Niedera lkoxy   s t e l l e n   bei  der  D e f i n i t i o n   der  Reste  d e r  

B i s - C h i n a z o l i n v e r b i n d u n g e n \ s o l c h e   Gruppen  oder  Gruppen-  

b e s t a n d t e i l e   dar ,   die  1  bis  5,  vorzugsweise   1  bis  3  K o h l e n s t o f f a t o m e  

au fwe i sen ,   wie  z.B.  Methyl,   E thy l ,   n -Propy l ,   I sop ropy l ,   n - B u t y l ,  

s e k . B u t y l ,   t e r t . B u t y l   oder  Amyl  bzw.  Methoxy,  Ethoxy,  I sopropoxy  o d e r  

t e r t . B u t o x y .  



Q  s t e l l t   in  der  Bedeutung  e ines   a l i p h a t i s c h e n   Restes  i n sbesondere   e i n e  

Alkylengruppe  dar ,   die  g e g e b e n e n f a l l s   durch  Halogenatome,  b e s o n d e r s  

Chlor,  s u b s t i t u i e r t   i s t .   Die  Alkylengruppe  kann  2  bis  8  K o h l e n s t o f f -  

atome  e n t h a l t e n   und  g e r a d k e t t i g   oder  verzweig t   sein.   Die  A lky l eng ruppe  

weis t   vo rzugswei se   2  bis  5  Koh lens to f fa tome   auf.  Es  hande l t   sich  b e i s p i e l s -  

weise  um  d i e   - C H 2 C H 2 - ,  -CH2-CH-,  -CH2CH2CH2-, 

-CH-CH2CH2-,  -CH2CH-CH2-,  -CH2CH2CH2CH2-,  -CH2-(CH2)3-CH2-, 

-CH2-(CH2)4-CH2-  oder  -CH2(CH2)6-CH2-Gruppe. 

Der  a l i p h a t i s c h e   K o h l e n w a s s e r s t o f f r e s t   kann  durch  S a u e r s t o f f a t o m e  

u n t e r b r o c h e n   se in   und  somit  den  Rest  e ines  P o l y a l k y l e n g l y k o l s , '   w i e  

z.B.  P o l y ä t h y l e n g l y k o l s ,   P o l y p r o p y l e n g l y k o l s   oder  P o l y b u t y l e n -  

g l y k o l s   d a r s t e l l e n .   Dabei  bedeu t e t   Q  v o r t e i l h a f t e r w e i s e   den  R e s t  

der  Formel  

worin  m  1  bis  9,  besonders  1  bis  3  und  s  1  bis  5,  vorzugsweise   1  oder  2 

s i n d .  

Als  c y c l o a l i p h a t i s c h e r   Rest  bedeu te t   Q  z.B.  die  1 , 2 - C y c l o p e n t y l e n -  

gruppe,   die  1 ,2 -Cyc lohexy leng ruppe ,   die  1 , 3 - C y c l o h e x y l e n g r u p p e ,  

die  1 ,4 -Cyc lohexy lengruppe   o d e r  

Diese  c y c l o a l i p h a t i s c h e n   Reste  können  eine  oder  zwei  M e t h y l g r u p p e n  
a u f w e i s e n .  



Als  a r a l i p h a t i s c h e r   Rest  kann  Q  b e i s p i e l s w e i s e  

d a r s t e l l e n .  

Vorzugsweise  b e d e u t e t   Q  den  a l i p h a t i s c h e n   oder  c y c l o a l i p h a t i s c h e n  

Rest,  i n s b e s o n d e r e   Alkylen  mit  2  bis  4  Koh lens to f fa tomen   und  v o r  

al lem  E t h y l e n .  

Der  Ring  A  i s t   vo rzugswe i se   n icht   we i t e r   s u b s t i t u i e r t .  F a l l s   e r  

S u b s t i t u e n t e n   a u f w e i s t ,   i s t   er  in  e r s t e r   Lin ie   durch  Ha logen ,  

N i e d e r a l k y l   oder  Niedera lkoxy   z.B.  durch  Chlor,  Methyl,  I s o p r o p y l ,  

t e r t . B u t y l   oder  Methoxy  w e i t e r s u b s t i t u i e r t .   Pro  Benzolr ing  können  

v o r t e i l h a f t e r w e i s e   1  oder  2  S u b s t i t u e n t e n   vorhanden  s e i n .  

S t e l l e n   die  S u b s t i t u e n t e n   X1  und  X2  Alkylgruppen  dar,  so  können  s i e  

g e r a d k e t t i g   oder  ve rzwe ig t   sein.   B e i s p i e l e   für  solche  A l k y l r e s t e  

sind  Methyl ,   E thy l ,   n - P r o p y l ,   I s o p r o p y l ,   n -Buty l ,   s ek .Bu ty l ,   Amyl, 

n-Hexyl ,   2 - E t h y l - h e x y l ,   n -Octy l ,   I s o o c t y l   oder  n - D o d e c y l .  

Sind  die  A l k y l r e s t e   in  X1 und  X2  s u b s t i t u i e r t ,   so  handel t   es  s i c h  

vor  al lem  um  Cyanoalkyl ,   Ha logena lky l ,   Hydroxyalkyl   oder  A l k o x y a l k y l ,  

wobei  die  A l k y l t e i l e   vorzugsweise   2  bis  4  Kohlens to f fa tome   a u f -  

weisen,   wie  z.B.  β -Cyanoe thy l ,   ß - C h l o r o e t h y l ,   ß-Hydroxyethyl ,   β -  

Methoxyethyl   oder  β - E t h o x y e t h y l .  



B e i s p i e l e   für  Cycloa lkyl   in  der  Bedeutung  von  X1 und  X2  sind  C y c l o -  

penty l   oder  vorzugsweise   Cyclohexyl .   Die  C y c l o a l k y l r e s t e   können  e i n e n  

oder  mehrere  C l - C 4 - A l k y l r e s t e ,   vorzugsweise   Methylgruppen,   e n t h a l t e n .  

Vorzugsweise  weisen  sie  insgesamt  5  bis  10  Kohlens tof fa tome  a u f .  

Bevorzugte  S u b s t i t u e n t e n   in  der  Benzyl-   und  Phenylgruppe  von  X1 und  X2 
sind  z.B.  Halogene,  Cyano,  Methyl,   Methoxy  oder  Carbomethoxy.  B e i s p i e l e  

für  d e r a r t i g e   a r a l i p h a t i s c h e   bzw.  a romat ische   Reste  sind  M e t h y l b e n z y l ,  

Ch lo rbenzy l ,   Cyanophenyl,  Tolyl ,   Xylyl ,   Chlorphenyl ,   Methoxyphenyl  

oder  Carbomethoxypheny l .  

Wenn  X1 und  X2  zusammen  mit  dem  gemeinsamen  S t i c k s t o f f a t o m   e i n e n  

h e t e r o c y c l i s c h e n   Rest  d a r s t e l l e n ,   so  i s t   d iese r   b e i s p i e l s w e i s e  

P y r r o l i d i n o ,   P i p e r i d i n o ,   P i p e c o l i n o ,   Morpholino,  Thiomorpholino  o d e r  

P i p e r a z i n o ,   wie  z.B.  N-Methy lp ipe raz ino .   Bevorzugte  h e t e r o c y c l i s c h e  

Reste  für  NX1X2  sind  P y r r o l i d i n o ,   P i p e r i d i n o   oder  Morpho l ino .  

X1 und  X2  bedeuten ,   unabhängig  vone inander ,   vorzugsweise   N i e d e r a l k y l ,  

Benzyl,  Phenyl,   N i e d e r a l k y l p h e n y l   oder  Niedera lkoxyphenyl .   X3  b e d e u t e t  

vorzugsweise   W a s s e r s t o f f ,   Chlor,  Methyl,  Methoxy  oder  E thoxy .  

Der  Ring  B  i s t   vorzugsweise   u n s u b s t i t u i e r t .   Er  kann  jedoch  v o r t e i l -  

h a f t e r w e i s e   eine  Methylgruppe  aufweisen .   Der  Ring  D  i s t   v o r z u g s w e i s e  

s e c h s g l i e d r i g   und  vor  allem  durch  1,  2  oder  3  Methylgruppen  C - s u b -  

s t i t u i e r t .  

Z  i s t   vorzugsweise   N i e d e r a l k y l ,   Benzyl  oder  β - C y a n o e t h y l .  

Unter  den  B i s - C h i n a z o l i n v e r b i n d u n g e n   der  Formel  (1)  sind  d i e j e n i g e n ,  

in  denen  Y  einen  Rest  der  Formel  (2a)  d a r s t e l l t , b e v o r z u g t .  



P r a k t i s c h   w i c h t i g e   chromogene  B i s - C h i n a z o l i n v e r b i n d u n g e n   e n t s p r e c h e n  

der  Formel  

worin  Q1  einen  g e r a d k e t t i g e n   oder  v e r z w e i g t e n   A l k y l e n r e s t   mit  2  b i s  

8,  v o r z u g s w e i s e   2  bis  5  Koh lens to f f a tomen   oder  den  R e s t  

Y1  einen  Aminophenyl res t   der  Formel  

einen  5 - I n d o l i n y l r e s t   der  Formel 

einen  T e t r a h y d r o c h i n o l i n y l r e s t   der  Formel  



einen  T e t r a h y d r o c h i n o l i n y l r e s t   der  Formel 

oder  einen  Benzomorpho l ino res t   der  Formel  

bedeuten,   wobei  

m1  1  b i s  3  

X4 und  X5,  unabhängig  vone inander ,   N i e d e r a l k y l ,   C y a n o - N i e d e r a l k y l ,  

Benzyl,  Phenyl,   N i e d e r a l k y l p h e n y l   oder  N i e d e r a l k o x y p h e n y l  

o d e r  

X4 und  X5  zusammen  mit  dem  sie  verb indenden   S t i c k s t o f f a t o m   P y r r o l i -  

dino,  P i p e r i d i n o   oder  Morphol ino,  

X6  W a s s e r s t o f f ,   Halogen,  N i e d e r a l k y l   oder  N i e d e r a l k o x y ,  

Z1  W a s s e r s t o f f ,   C1-C8-Alkyl,  C2-C6-Alkoxyalkyl ,   β - C y a n o e t h y l  
oder  B e n z y l ,  

T  W a s s e r s t o f f ,   Halogen,  N i e d e r a l k y l ,   Niedera lkoxy ,   C1-C4-Acy l -  
amino,  wie  z.B.  Acetylamino  oder  P rop iony lamino ,ode r   P h e n y l ,  

T1 und  T2  je  W a s s e r s t o f f ,   Halogen,  Hydroxy,  N iede ra lky l   ode r  

Niedera lkoxy  und 



V1,  V2,  V3  und  V4 je  W a s s e r s t o f f ,   N i e d e r a l k y l ,   Cycloa lkyl   oder  Benzyl 

oder  (V1  und  V2)  oder  (V3  und  V4)  je  zusammen  Alkylen  b e -  

deuten  und 

der  Ring  A 1  u n s u b s t i t u i e r t   oder  durch  einen  oder  zwei  S u b s t i t u e n t e n  

ausgewähl t   aus  Cyano,  Halogen,  N i e d e r a l k y l ,   Phenyl  und  N i e d e r a l k o x y  

s u b s t i t u i e r t   sein  kann .  

Unter  den  B i s - C h i n a z o l i n v e r b i n d u n g e n   der  Formel  (3)  sind  d i e j e n i g e n ,  

in  denen  Y  e i n e n   Aminophenyl res t   der  Formel  (3a)  d a r s t e l l t ,   b e v o r z u g t .  

Dabei  sind  X4  und  X5  N i e d e r a l k y l   oder  Benzyl.  X6  i s t   v o r z u g s w e i s e  

W a s s e r s t o f f .   Q1  i s t   vo rzugswe i se   Alkylen  mit  2  bis  4  K o h l e n s t o f f -  

atomen  und  i n sbesonde re   Ethylen  oder  Propylen.   Q1  i s t   bevorzugt   auch  

CH2CH2-O-CH2CH2- oder  der  C y c l o h e x y l e n r e s t .   Der  Ring  A1  i s t  

v o r z u g s w e i s e   u n s u b s t i t u i e r t .  

Bei  den  B i s - C h i n a z o l i n v e r b i n d u n g e n   der  Formel  (3),  in  der  Y 1  e i n e n  

Rest  der  Formel  (3b),  (3c) ,   (3d)  oder  (3e)  d a r s t e l l t ,   i s t   der  N-Sub- 

s t i t u e n t   Z  i n s b e s o n d e r e   Benzy l ,ß -Cyanoe thy l   oder  Alkyl  mit  1  bis  8 

R o h l e n s t o f f a t o m e n ,   z.B.  n -Oc ty l ,   n -Buty l ,   I sopropyl   oder  vor  a l l e m  

Methyl  oder  E t h y l .  

Dabei  i s t  

Y1  in  e r s t e r   Linie   der  T e t r a h y d r o c h i n o l i n r e s t   der  Formel  ( 3 d ) .  

T  i s t   vorzugsweise   W a s s e r s t o f f   oder  Me thy l .  

T  i s t   vorzugsweise   W a s s e r s t o f f ,   Methyl,  Hydroxyl  oder  C h l o r .  

T2  i s t   vorzugsweise   W a s s e r s t o f f ,   Methyl  oder  E t h y l .  

V1  und  V2  bedeuten  vorzugsweise   Wasse r s to f f   oder  Me thy l .  

V3  und  V4  bedeuten  vorzugsweise   j ewe i l s   N i e d e r a l k y l  

und  i n sbesonde re   j ewe i l s   Methy l .  

Bedeuten  (V1  und  V2)  oder  (V3 und  V4)  zusammen  Alkylen ,   so  weisen  s i e  

mit  V o r t e i l   4  oder  5  Koh lens to f f a tome   auf  und  b i l den   mit  dem  s i e  

ve rb indenden   K o h l e n s t o f f a t o m   einen  Cyclopentan-   oder  C y c l o h e x a n r i n g .  



Von  grossem  I n t e r e s s e   sind  B i s -Ch inazo l inve rb indungen   der  Formel 

oder  vor  al lem  B i s - C h i n a z o l i n v e r b i n d u n g e n   der  Formel  

w o r i n  

Q  g e r a d k e t t i g e s   oder  ve rzweig tes   Alkylen  mit  2  bis  4  K o h l e n s t o f f a t o m e n ,  

-CH2CH2-O-CH2CH2- ,   (-CH2CH2O-)2CH2CH2-, 

X7  und  X8  N i e d e r a l k y l   oder  Benzyl  oder  -NX7X8  P i p e r i d i n o ,  

X9  W a s s e r s t o f f ,   Methyl,  Methoxy  oder  E t h o x y ,  

Z2  Alkyl  mit  1  bis  8  Kohlens to f fa tomen ,   β-Cyanoethyl   oder  Benzy l ,  

T3,  V5 und  V6  je  N i e d e r a l k y l ,   insbesondere   Methyl  oder  E t h y l ,  

T4  W a s s e r s t o f f   oder  Methyl  und 

W  Halogen,  Methyl,  Methoxy  oder  besonders   Wasse r s to f f   b e d e u t e n .  



Im  Vordergrund  des  I n t e r e s s e s   s tehen  B i s - C h i n a z o l i n v e r b i n d u n g e n   d e r  

Formel  (5),  in  der  Q2  C2-C4-Alkylen,   vo rzugswe i se   Propylen  oder  v o r  

a l lem  Ethylen   b e d e u t e t   oder  auch  -CH2CH2-O-CH2-CH2-  d a r s t e l l t .  

X7  und  X8  sind  vo rzugswe i se   Benzyl  oder  vor  al lem  N i e d e r a l k y l .   W  und  T4 
sind  vo rzugswe i se   W a s s e r s t o f f .  

Halogen  in  Verbindungen  mit  den  vo r s t ehenden   S u b s t i t u e n t e n   i n  

Formeln  (1)  bis  (5)  bedeu te t   b e i s p i e l s w e i s e   F luor ,   Brom  oder  v o r z u g s -  
weise  C h l o r .  

Die  e r f i n d u n g s g e m ä s s e n   B i s - C h i n a z o l i n v e r b i n d u n g e n   der  Formel  (1) 

werden  dadurch  h e r g e s t e l l t ,   dass  man  1  Mol  e iner   D i o l v e r -  

bindung  der  Fo rme l  

(6)  H O - Q - O H  

worin  Q  die  angegebene  Bedeutung  h a t ,  
mit  2  Mol  e iner   4 - H a l o g e n c h i n a z o l i n v e r b i n d u n g   der  Formel  

worin  A  und  Y  die  angegebene  Bedeutung  haben  und  Hal  Halogen,  wie  

z.B.  Brom,  Fluor  oder  vorzugsweise   Chlor  b e d e u t e t ,   u m s e t z t .  

Die  Umsetzung  der  Verbindung  der  Formel  (6)  mit  der  Verbindung  d e r  

Formel  (7)  e r f o l g t   zweckmässig  in  Anwesenheit   eines  s ä u r e b i n d e n d e n  

M i t t e l s ,   wie  z.B.  e ines   A l k a l i m e t a l l h y d r o x i d e s ,   A l k a l i m e t a l l c a r b o n a t e s ,  

e iner   t e r t i ä r e n   S t i c k s t o f f b a s e ,   wie  z.B.  Py r id in   oder  T r i a l k y l a m i n e n ,  



und  vorzugsweise   in  Gegenwart  auch  eines  qua te rnären   Ammoniunsalzes ,  

wie  z.B.  Tet rabuty lammoniumbromides ,   gegebenenfa l l s   in  einem  o r -  

ganischen   Lösungsmi t t e l   oder  in  einem  w ä s s e r i g - o r g a n i s c h e n   z w e i -  

phas igen   Medium  und  bei  R ü c k f l u s s t e m p e r a t u r .  

A l s  L ö s u n g s m i t t e l   kommen  b e i s p i e l s w e i s e   c y c l o a l i p h a t i s c h e   o d e r  

a roma t i s che   K o h l e n w a s s e r s t o f f e ,   wie  z.B.  Cyclohexan,  Benzol,  T o l u o l  

o d e r  X y l o l ;   C h l o r k o h l e n w a s s e r s t o f f e ,   wie  z.B.  Chloroform,  E t h y l e n -  

c h l o r i d   oder  Chlorbenzole   i n sbesondere   D ich lo rbenzo l ;   Ether ,   wie  z . B .  

D i e t h y l e t h e r   oder  G l y k o l d i m e t h y l e t h e r ;   cyc l i s che   Ether ,   wie  z . B .  

Dioxan  oder  T e t r a h y d r o f u r a n ;   sowie  Dimethylformamid,  D i e t h y l f o r m a m i d ,  

D i m e t h y l s u l f o x i d   oder  A c e t o n i t r i l   in  B e t r a c h t .  

D io lve rb indungen   der  Formel  (6),  die  als  Ausgangss to f fe   für  d i e  

Umsetzung  mit  den  Ch inazo l i nve rb indungen   der  Formel  (7)  e i n g e s e t z t  

werden  können,  en t sp rechen   vorzugsweise   der  Formel  

w o r i n  

Q'  Alkylen  mit  2  bis  8  K o h l e n s t o f f a t o m e n , C y c l o h e x y l e n ,  

bedeu t e t   o d e r :  

der  Formel  

w o r i n  

n  1  bis  10  und  insbesondere   1  bis  4  i s t .  

Als  B e i s p i e l e   für  als  Ausgangss to f fe   der  Formel  (6)  dienende  D i o l e  



seien  g e n a n n t :  

E t h y l e n g l y k o l ,   P r o p y l e n g l y k o l   (1,2)  oder  (1 ,3 ) ,   B u t y l e n g l y k o l   ( 1 , 3 ) ,  

(1,4)  oder  (2 ,3 ) ,   2 - M e t h y l - p r o p a n d i o l   (1 ,3) ,   3 - C h l o r - p r o p a n d i o l   ( 1 , 2 ) ,  

2 , 2 - D i m e t h y l - l , 3 - p r o a n d i o l ,   N e o p e n t y l g l y k o l ,   Pinakon,   Pen t and io l   ( 1 , 5 ) ,  

3 - M e t h y l - p e n t a n d i o l   ( 1 , 5 ) ,   2 - M e t h y l - p e n t a n d i o l   (2 ,4 ) ,   Hexandiol  ( 1 , 6 )  

oder  ( 2 , 5 ) ,   Oc tand io l   ( 1 , 8 ) ,   Cyc lohexandio l   ( 1 ,2 ) ,   (1,3)  oder  ( 1 , 4 ) ,  

C y c l o h e x a n - 1 , 4 - d i m e t h a n o l ,   D i e t h y l e n g l y k o l ,   T r i e t h y l e n g l y k o l ,   T e t r a -  

e t h y l e n g l y k o l ,   D i p r o p y l e n g l y k o l ,   D i b u t y l e n g l y k o l ,   4 - H y d r o x y b e n z y l -  

a l k o h o l ,   4 - H y d r o x y - p h e n y l e t h a n o l   oder  4 - H y d r o x y p h e n o x y e t h a n o l .  

Die  A u s g a n g s s t o f f e   der  Formel  (7)  können  dadurch  h e r g e s t e l l t   werden ,  

dass  man  b e i s p i e l s w e i s e   ein  2-Amino-benzoesäureamid  d e r  

Fe rme l  

mit  einem  Aldehyd  der  F o r m e l  

zu  e ine r   1 , 2 , 3 , 4 - T e t r a h y d r o - C h i n a z o l o n ( 4 ) - V e r b i n d u n g   der  Formel 

umse tz t ,   d iese   zu  e ine r   Verbindung  der  Formel  

o x i d i e r t ,   sodann  die  Hydroxylgruppe  am  h e t e r o c y c l i s c h e n   Ring  des  

C h i n a z o l i n s y s t e m s   durch  ein  Halogenatom,  z.B.  m i t t e l s   P h o s p h o r o x i -  



ch lo r id   in  D i c h l o r b e n z o l   oder  T h i o n y l c h l o r i d   in  Dimethyl formamid  

unter   Bildung  des  Ausgangss to f f e s   der  Formel  (7)  e r s e t z t .   Die  e r -  

ha l t ene   4 - H a l o g e n c h i n a z o l i n v e r b i n d u n g   kann,  ohne  i s o l i e r t   zu  werden ,  

w e i t e r v e r w e n d e t   werden .  

Die  Oxida t ion   der  Umsetzungsprodukte  der  Formel  (12)  zu  d e n  

4 - C h i n a z o l o n - v e r b i n d u n g e n   der  Formel  ( 1 3 ) e r f o l g t   mit  O x i d a t i o n s m i t t e l n .  

Geeignete   O x i d a t i o n s m i t t e l   sind  z.B.  Chromate,  Bichromate,   C h l o r a t e ,  

C h l o r i t e ,   Peroxide ,   z.B.  W a s s e r s t o f f p e r o x i d ,   Mangand iox id ,  

B l e i d i o x i d ,   mo leku la r e r   S a u e r s t o f f ,   Luft ,   Pe rbora te ,   P e r m a n g a n a t e ,  

N i t r i t e ,   Chlor,   Brom  und  vor  allem  Ch lo ran i l   oder  B i s u l f i t e .  

Die  be s t en   E rgebn i s se   in  Bezug  auf  Ausbeute  und  Re inhe i t   d e r  

e r h a l t e n e n   4 - C h i n a z o l o n - v e r b i n d u n g e n   e r z i e l t   man  mit  C h l o r a n i l   a l s  

bevorzug te s   O x i d a t i o n s m i t t e l .   Oekologische  V o r t e i l e   b i e t e t   d i e  

Oxida t ion   mit  N a t r i u m b i s u l f i t .   Auf  analoge  Weise  wie  in  S y n t h e s i s  

1981,  (1),  35  b e s c h r i e b e n ,   e r h ä l t   man  unter   Verwendung  d i e s e s  

O x i d a t i o n s m i t t e l s   Ch inazo lonverb indungen   der  Formel  (13)  in  g u t e r  

Re inhe i t   und  A u s b e u t e .  

4 - H a l o g e n c h i n a z o l i n v e r b i n d u n g e n   der  Formel  (7)  und  4 - C h i n a z o l o n -  

verb indungen   der  Formel  (13)  und  deren  H e r s t e l l u n g   werden  z.B.  in  d e r  

e u r o p ä i s c h e n   P a t e n t v e r ö f f e n t l i c h u n g   Nr.  33716  b e s c h r i e b e n .  

Die  B i s - C h i n a z o l i n e   der  Formeln  (1)  bis  (5)  sind  normale rweise   f a r b l o s  

oder  höchs tens   schwach  g e f ä r b t .   Wenn  diese  F a r b b i l d n e r   mit  e inem 

vorzugsweise   sauren  En twick le r ,   d.h.  einem  E l e k t r o n e n a k z e p t o r ,   in  Kon- 

takt   gebrach t   werden,  so  ergeben  sie  i n t e n s i v e   gelbe  oder  orange  F a r b -  

töne,  d i e  a u s g e z e i c h n e t   l i c h t e c h t   und  vor  allem  s u b l i m a t i o n s e c h t   s i n d .  

Sie  sind  deshalb  auch  sehr  we r tvo l l   im  Gemisch  mit  einem  oder  mehre ren  

anderen  bekannten  F a r b b i l d n e r n ,   z.B.  3 , 3 - ( B i s - a m i n o p h e n y l ) - p h t h a l i d e n ,  

3 - I n d o l y l - 3 - a m i n o - p h e n y l - a z a p h t h a l i d e n ,   3 , 3 - ( B i s - i n d o l y l - ) p h t h a l i d e n ,  

3-Aminof luoranen,   2 , 6 -Diamino f luo ranen ,   Leukoauraminen,  S p i r o p y r a n e n ,  



S p i r o d i p y r a n e n ,   Chromenoindolen,   Phenoxazinen,   P h e n o t h i a z i n e n ,  

Monoch inazo l inen ,   Ca rbazo ly lme thanen   oder  we i t e ren   T r i a r y l m e t h a n -  

l e u k o f a r b s t o f f e n ,   um  b laue ,   graue  oder  schwarze  Färbungen  zu  

e r g e b e n .  

Die  B i s - C h i n a z o l i n e   der  Formeln  (1)  bis  (5)  zeigen  sowohl  auf  p h e n o -  

l i s c h e n   U n t e r l a g e n ,   wie  auch  besonders   auf  a k t i v i e r t e n   Tonen,  

eine  a u s g e z e i c h n e t e   F a r b i n t e n s i t ä t ,   Sub l ima t ions -   und  L i c h t e c h t h e i t .  

Sie  eignen  sich  vor  allem  als  sich  schne l l   en twickelnde   F a r b b i l d n e r  

für  die  Verwendung  in  einem  wärmeempfindl ichen  oder  i n s b e s o n d e r e  

d r u c k e m p f i n d l i c h e n   A u f z e i c h n u n g s m a t e r i a l ,   das  sowohl  Kopier-   a l s  

auch  R e g i s t r i e r m a t e r i a l   se in   kann .  

Sie  ze ichnen   s ich  dadurch  aus,  dass  sie  in  den  Kapselö len   h e r v o r r a g e n d  

l ö s l i c h   s i n d  

Ein  d r u c k e m p f i n d l i c h e s   M a t e r i a l   b e s t e h t   b e i s p i e l s w e i s e   aus  m i n d e s t e n s  

einem  Paar  von  B l ä t t e r n ,   die  mindestens   einen  Fa rbb i ldne r   der  Formeln  

(1)  bis  (5)  ge lös t   in  einem  o rgan i schen   Lösungsmi t t e l   und  e i n e n  

E l e k t r o n e n a k z e p t o r   als  En twick le r   e n t h a l t e n .  

Typische  B e i s p i e l e   für  solche  Entwickler   sind  A k t i v t o n - S u b s t a n z e n ,   w i e  

A t t a p u l g u s - T o n ,   Säure ton ,   Ben ton i t ,   Mon tmor i l l on i t ,   a k t i v i e r t e r   Ton, 

wie  z.B.  s ä u r e a k t i v i e r t e s   Bentoni t   oder  Mon tmor i l l on i t ,   f e rne r   Zeo-  

l i t h ,   H a l l o y s i t ,   S i l i c i u m d i o x y d ,   Aluminiumoxid,  Alumin iumsul fa t ,   A l u -  

miniumphosphat ,   Z i n k c h l o r i d ,   Z i n k n i t r a t ,   a k t i v i e r t e s   Kaolin  o d e r  

i r g e n d e i n   b e l i e b i g e r   Ton.  Weitere   Entwickler   sind  sauer  r e a g i e r e n d e ,  

o rgan i s che   Verbindungen,   wie  z.B.  gegebenenfa l l s   r i n g s u b s t i t u i e r t e  

Phenole,   S a l i c y l s ä u r e   oder  S a l i c y l s ä u r e e s t e r   und  deren  M e t a l l s a l z e ,  

f e r n e r   ein  sauer  r e a g i e r e n d e s ,   polymeres  Ma te r i a l ,   wie  z.B.  e i n  

p h e n o l i s c h e s   P o l y m e r i s a t ,   ein  A l k y l p h e n o l a c e t y l e n h a r z ,   ein  M a l e i n -  

säuere -Kolophon ium-Harz ,   oder  ein  t e i l w e i s e   oder  v o l l s t ä n d i g  

h y d r o l y s i e r t e s   Po lymer i sa t   von  Ma le insäu reanhydr id   mit  S t y r o l ,  

Ethylen  oder  V i n y l m e t h y l e t h e r ,   oder  Carboxypolymethylen.   Es  können  



auch  Mischungen  der  genannten  polymeren  Verbindungen  e i n g e s e t z t   werden .  

Besonders  bevorzugte   En twick le r   sind  Säuretone,   Z i n k s a l i c y l a t e   o d e r  

die  K o n d e n s a t i o n s p r o d u k t e   von  p - s u b s t i t u i e r t e n   Phenolen  m i t  

Formaldehyd.  Die  l e t z t e r e n   können  auch  Zink  e n t h a l t e n .  

Die  Entwickler   können  z u s ä t z l i c h   auch  mit  anderen,   an  sich  u n r e a k t i v e n  

oder  wenig  r e a k t i v e n   Pigmenten  oder  we i t e ren   H i l f s s t o f f e n   wie  K i e s e l -  

gel  oder  UV-Adsorbern,  wie  z.B.  2 - ( 2 - H y d r o x y p h e n y l - ) b e n z o t r i a z o l e n  

gemischt   e i n g e s e t z t   werden.  B e i s p i e l e   für  solche  Pigmente  sind:  T a l k ,  

T i t a n d i o x i d ,   Zinkoxid ,   Kreide,   Tone  wie  Kaolin,   sowie  o r g a n i s c h e  

Pigmente,   z.B.  H a r s t o f f - F o r m a l d e h y d   Kondensate  (BET-Oberf läche  

2-75  m2/g)  oder  M e l a m i n - F o r m a l d e h y d - K o n d e n s a t i o n s p r o d u k t e .  

Der  F a r b b i l d n e r   l i e f e r t   an  den  Punkten,  an  denen  er  mit  dem  E l e k t r o n e n -  

akzeptor   in  Kontakt  kommt,  eine  gefä rb te   Markierung.   Um  eine  f r ü h -  

z e i t i g e   Ak t iv i e rung   der  in  dem  d ruckempf ind l i chen   A u f z e i c h n u n g s -  

m a t e r i a l   vorhandenen  F a r b b i l d n e r   zu  v e r h i n d e r n ,  w e r d e n  d i e s e   in  d e r  

Regel  von  dem  E l e k t r o n e n a k z e p t o r   ge t r enn t .   Dies  kann  zweckmässig  

e r z i e l t   werden,  indem  man  die  Fa rbb i ldne r   in  schaum-,  schwamm-  o d e r  

b i enenwabena r t i gen   S t r u k t u r e n   e i n a r b e i t e t .   Vorzugsweise  sind  d i e  

F a r b b i l d n e r   in  Mikrokapse ln   e i n g e s c h l o s s e n ,   die  s ich  in  der  Regel  

durch  Druck  z e rb rechen   l a s s e n .  

Beim  Zerbrechen  der  Kapseln  durch  Druck,  b e i s p i e l s w e i s e   m i t t e l s   e i n e s  

B l e i s t i f t e s ,   wird  die  F a r b b i l d n e r l ö s u n g   auf  ein  b e n a c h b a r t e s ,   m i t  

einem  E l e k t r o n e n a k z e p t o r   b e s c h i c h t e t e s   B la t t   ü b e r t r a g e n ,   wodurch 

eine  fa rb ige   S t e l l e   e rzeug t   wird.  Die  Farbe  r e s u l t i e r t   aus  dem 

dabei  g e b i l d e t e n   F a r b s t o f f ,   der  im  s i c h t b a r e n   Bereich  des  

e l e k t r o m a g n e t i s c h e n   Spektrums  a b s o r b i e r t .  

Die  Fa rbb i ldne r   werden  vorzugsweise   in  Form  von  Lösungen  in  o r g a n i s c h e n  

Lösungsmi t t e ln   e i n g e k a p s e l t .   Be i sp ie le   für  gee igne t e   L ö s u n g s m i t t e l  

sind  vorzugsweise   n i c h t f l ü c h t i g e   Lösungsmi t t e l ,   z.B.  p o l y h a l o g e n i e r t e s  

P a r a f f i n   oder  D i p h e n y l , . w i e   C h l o r p a r a f f i n ,   Monochlordiphenyl   o d e r  

T r i c h l o r d i p h e n y l ,   f e rne r   T r i c r e s y l p h o s p h a t ,   D i - n - b u t y l p h t h a l a t ,   D i -  



o c t y l p h t h a l a t ,   T r i c h l o r b e n z o l ,   T r i c h l o r e t h y l p h o s p h a t ,   a r o m a t i s c h e  

E the r ,   wie  B e n z y l p h e n y l e t h e r ,   K o h l e n w a s s e r s t o f f ö l e ,   wie  P a r a f f i n   o d e r  

Keros in ,   z.B.  mit  I s o p r o p y l ,   I sobu ty l ,   s e k . - B u t y l   oder  t e r t . - B u t y l  

a l k y l i e r t e   De r iva t e   von  Diphenyl ,   Naphthal in   oder  T e r p h e n y l ,  

D i b e n z y l t o l u o l ,   p a r t i e l l   h y d r i e r t e s   Terphenyl ,   b e n z y l i e r t e   X y l o l e ,  

mono-  bis  t e t r a m e t h y l i e r t e   Diphenyla lkane  oder  wei te re   c h l o r i e r t e   o d e r  

h y d r i e r t e ,   k o n d e n s i e r t e ,   aromat ische  K o h l e n w a s s e r s t o f f e .   Oft  werden  

Mischungen  v e r s c h i e d e n e r   Lösungsmi t t e l ,   i n sbesondere   Mischungen  aus  

P a r a f f i n ö l e n   oder  Kerosin  und  D i i s o p r o p y l n a p h t h a l i n   oder  p a r t i e l l  

h y d r i e r t e m   Terpheny l ,   e i n g e s e t z t ,   um  eine  opt imale   L ö s l i c h k e i t   f ü r  

die  F a r b b i l d u n g ,   eine  rasche  und  i n t e n s i v e   Färbung  und  eine  für  d i e  

M i k r o v e r k a p s e l u n g   güns t i ge   V i s k o s i t ä t   zu  e r r e i c h e n .  

Die  Kapselwände  können  durch  K o a z e r v a t i o n s k r ä f t e   g le ichmäss ig   um  d i e  

Tröpfchen  der  F a r b b i l d n e r l ö s u n g   herum  g e b i l d e t   werden,  wobei  das  E i n -  

k a p s e l u n g s m a t e r i a l   z.B.  aus  Gela t ine   und  Gummi  arabicum  bes tehen  k a n n ,  

wie  dies   z.B.  in  der  U S - P a t e n t s c h r i f t   2  800  457  beschr ieben   i s t .  

Die  Kapseln  können  vorzugsweise   auch  aus  einem  Aminoplast  oder  m o d i -  

f i z i e r t e n   Aminoplas ten   durch  Po lykondensa t ion   g e b i l d e t   werden,  wie  

es  in  den  b r i t i s c h e n   P a t e n t s c h r i f t e n   989,264,  1  156  725,1  301  052 

und  1  355  124  b e s c h r i e b e n   i s t .   Ebenfa l l s   gee igne t   sind  M i k r o k a p s e l n ,  

welche  durch  G r e n z f l ä c h e n p o l y m e r i s a t i o n   g e b i l d e t   werden,  wie  z . B .  

Kapseln  aus  P o l y e s t e r ,   Po lyca rbona t ,   Po lysu l fonamid ,   P o l y s u l f o n a t ,  

besonde r s   aber  aus  Polyamid  oder  P o l y u r e t h a n .  

Die  F a r b b i l d n e r   der  Formeln  (1)  bis  (5)  e n t h a l t e n d e n   M i k r o k a p s e l n  

können  zur  H e r s t e l l u n g   von  d ruckempf ind l i chen   K o p i e r m a t e r i a l i e n   d e r  

v e r s c h i e d e n s t e n   bekannten   Arten  verwendet  werden.  Die  v e r s c h i e d e n e n  

Systeme  u n t e r s c h e i d e n   sich  im  wesen t l i chen   voneinander   durch  d i e  

Anordnung  der  Kapseln,   der  F a r b r e a k t a n t e n   und  durch  das  T r ä g e r m a t e r i a l .  

Bevorzugt  wird  eine  Anordnung,  bei  der  der  e i n g e k a p s e l t e   F a r b b i l d n e r  

in  Form  e iner   Schicht   auf  der  Rücksei te   eines  U e b e r t r a g u n g s b l a t t e s  



und  der  E l e k t r o n e n a k z e p t o r   in  Form  einer  Schicht   auf  der  V o r d e r s e i t e  

eines  Empfangsb la t t e s   vorhanden  s i n d .  

Eine  andere  Anordnung  der  B e s t a n d t e i l e   b e s t e h t   dar in ,   dass  die  den 

F a r b b i l d n e r   e n t h a l t e n d e n   Mikrokapseln  und  der  Entwickler   in  oder  a u f  

den  g l e i chen   Bla t t   in  Form  e iner   ode r  mehre re r   E i n z e l s c h i c h t e n   o d e r  

in  der  Pap i e rpu lpe   v o r l i e g e n .  

Die  Kapseln  werden  vorzugsweise   m i t t e l s   eines  gee igneten   B inders  

auf  dem  Träger  b e f e s t i g t .   Da  Papier  das  bevorzugte   T r ä g e r m a t e r i a l  

i s t ,   handel t   es  sich  bei  diesem  Binder  h a u p t s ä c h l i c h   um  P a p i e r b e -  

s c h i c h t u n g s m i t t e l ,   wie  Gummi  arabicum,  P o l y v i n y l a l k o h o l ,   Hydroxy- 

m e t h y l c e l l u l o s e ,   Casein,   M e t h y l c e l l u l o s e ,   Dex t r in ,   Stärke  oder  S t ä r k e -  

d e r i v a t e   oder  P o l y m e r l a t i c e s .   Le tz t e re   sind  b e i s p i e l s w e i s e   B u t a d i e n -  

S t y r o l c o p o l y m e r i s a t e   oder  Acrylhomo-  oder  copo lymere .  

Als  Papier  werden  n ich t   nur  normale  Papiere   aus  C e l l u l o s e f a s e r n ,  

sondern  auch  Pap ie re ,   in  denen  die  C e l l u l o s e f a s e r n . ( t e i l w e i s e   o d e r  

v o l l s t ä n d i g )   durch  Fasern  aus  s y n t h e t i s c h e n   Po lymer i sa t en   e r s e t z t  
s ind,   v e r w e n d e t .  

Die  Verbindungen  der  Formeln  (1)  bis  (5)  können  auch  als  F a r b b i l d n e r  

in  einem  t h e r m o r e a k t i v e n   A u f z e i c h n u n g s m a t e r i a l   verwendet  werden.  

Dieses  e n t h ä l t   in  der  Regel  mindestens  einen  S c h i c h t t r ä g e r ,   e i n e n  

F a r b b i l d n e r ,   einen  E l e k t r o n e n a k z e p t o r   und  g e g e b e n e n f a l l s   auch  e i n  

B indemi t t e l   und/oder   Wachs. 

Thermoreakt ive   Aufzeichnungssys teme  umfassen  z.B.  wärmeempf ind l iche  

Aufze ichnungs-   und  K o p i e r m a t e r i a l i e n   und  - p a p i e r e .   Diese  Systeme 

werden  b e i s p i e l s w e i s e   zum  Aufzeichnen  von  I n fo rma t ionen ,   z.B.  i n  

e l e k t r o n i s c h e n   Rechnern,  Ferndruckern ,   F e r n s c h r e i b e r n   oder  i n  

Aufze i chnungsge rä t en   und  Mess ins t rumen ten ,wie   z.B.  E l e k t r o c a r d i o -  

graphen,  verwendet .   Die  Bi lderzeugung  (Markierung)  kann  auch  m a n u e l l  



mit  e iner   e r h i t z t e n   Feder  e r f o l g e n .   Eine  we i t e r e   E in r ich tung   d e r  

Erzeugung  von  Markierungen  m i t t e l s   Wärme  sind  L a s e r s t r a h l e n .  

Das  t h e r m o r e a k t i v e   A u f z e i c h n u n g s m a t e r i a l   kann  so  aufgebaut  s e i n ,  

dass  der  F a r b b i l d n e r   in  e iner   B i n d e m i t t e l s c h i c h t   ge lös t   o d e r  

d i s p e r g i e r t   i s t   und  in  e iner   zweiten  Schicht   der  Entwickler   in  dem 

B i n d e m i t t e l   ge lö s t   und  d i s p e r g i e r t   i s t .   Eine  andere  M ö g l i c h k e i t  

b e s t e h t   da r in ,   dass  sowohl  der  F a r b b i l d n e r   als  auch  der  E n t w i c k l e r  

in  e iner   Schicht   d i s p e r g i e r t   sind.  Das  B i n d e m i t t e l   wird  in  s p e z i -  

f ischer .   Bezirken  m i t t e l s   Wärme  erweicht   und  an  d iesen  Punkten,  an  

denen  Wärme  angewendet  wird,  kommt  der  F a r b b i l d n e r   mit  dem  E l e k t r o n e n -  

akzeptor   in  Kontakt  und  es  en twicke l t   sich  s o f o r t   die  e rwünsch te  

F a r b e .  

Als  Entwickler   e ignen  sich  die  g le ichen   E l e k t r o n e n a k z e p t o r e n ,   wie  s i e  .  

in  d r u c k e m p f i n d l i c h e n   Papie ren   verwendet  werden.  B e i s p i e l e   f ü r  

En twick le r   sind  die  b e r e i t s   erwähnten  Tonminerale   und  b e s o n d e r s  

Pheno lha rze ,   oder  auch  pheno l i sche   Verbindungen,   wie  sie  b e i s p i e l s w e i s e  

in  der  DE-PS  12  51  348  b e s c h r i e b e n   sind,   z.B.  4 - t e r t . - B u t y l p h e n o l ,  

4 -Pheny lpheno l ,   4 - H y d r o x y d i p h e n y l ä t h e r ,   a -Naph tho l ,   β -Naph tho l ,  

4 - H y d r o x y - d i p h e n y l - s u l f o n ,   4 - H y d r o x y b e n z o e s ä u r e - m e t h y l e s t e r   o d e r  

- b e n z y l e s t e r ,   4 -Hydroxyacetophenon,   2 , 2 ' - D i h y d r o x y - d i p h e n y l ,   4 , 4 ' -  

I s o p r o p y l i d e n d i p h e n o l ,   4 , 4 ' - I s o p r o p y l i d e n - b i s - ( 2 - m e t h y l p h e n o l ) ,  

2 , 2 - M e t h y l e n - b i s - ( 4 - p h e n y l p h e n o l ) ,   4 , 4 ' - B i s - ( h y d r o x y p h e n y l ) - v a l e r i a n -  

säure ,   Hydrochinon,  P y r o g a l l o l ,   P h l o r o g l u c i n ,   p-,  m-,  o -Hydroxybenzoe-  

säure ,   G a l l u s s ä u r e ,   1 -Hydroxy-2 -naph thoesäu re ,   sowie  Borsäure  und 

o r g a n i s c h e ,   vorzugsweise   a l i p h a t i s c h e   D ica rbonsäu ren ,   wie  z . B .  

Weinsäure,   Oxalsäure ,   Male insäure ,   Z i t r o n e n s ä u r e ,   C i t r a c o n s ä u r e  

oder  B e r n s t e i n s ä u r e .  

Vorzugsweise  werden  zur  H e r s t e l l u n g   des  t h e r m o r e a k t i v e n   A u f z e i c h n u n g s -  

m a t e r i a l s   schmelzbare ,   f i lmb i ldende   B indemi t t e l   verwendet .   D i e s e  

B indemi t t e l   sind  normalerweise   w a s s e r l ö s l i c h ,   während  die  B i s - C h i n a -  

zo l ine   und  der  En twick le r   in  Wasser  schwer  l ö s l i c h   oder  u n l ö s l i c h  



sind.   Das  B indemi t t e l   s o l l t e   in  der  Lage  se in ,   den  Fa rbb i ldne r   und 

den  E n t w i c k l e r   bei  Raumtemperatur  zu  d i s p e r g i e r e n   und  zu  f i x i e r e n .  

Bei  Einwirkung  von  Wärme  erweicht   oder  schmilz t   das  B indemi t t e l ,   so 

dass  der  F a r b b i l d n e r   mit  dem  Entwickler   in  Kontakt  kommt  und  s i c h  

eine  Farbe  b i l d e n   kann.  W a s s e r l ö s l i c h e   oder  mindestens  in  Wasser 

q u e l l b a r e   B indemi t t e l   sind  z.B.  hydroph i l e   P o l y m e r i s a t e ,   wie  P o l y -  

v i n y l a l k o h o l ,   P o l y a c r y l s ä u r e ,   H y d r o x y e t h y l c e l l u l o s e ,   M e t h y l c e l l u l o s e ,  

CarSoxy-methy lce l lu lose ,   Po lyac ry lamid ,   P o l y v i n y l p y r r o l i d o n ,   G e l a t i n e ,  

Stärke  oder  v e r e s t e r t e   M a i s s t ä r k e .  

Wenn  der  F a r b b i l d n e r   und  der  Entwickler   in  zwei  g e t r e n n t e n   S c h i c h t e n  

v o r l i e g e n ,   können  in  Wasser  u n l ö s l i c h e   B i n d e m i t t e l ,   d.h.  in  n i c h t -  

po l a r en   oder  nur  schwach  polaren  Lösungsmi t t e ln   l ö s l i c h e   B i n d e m i t t e l ,  

wie  z.B.  Na tu rkau t schuk ,   s y n t h e t i s c h e r   Kautschuk,   c h l o r i e r t e r  

Kautschuk,   Alkydharze,   P o l y s t y r o l ,   S t y r o l / B u t a d i e n - M i s c h p o l y m e r i s a t e ,  

P o l y m e t h y l a c r y l a t e ,   E t h y l c e l l u l o s e ,   N i t r o c e l l u l o s e   und  P o l y v i n y l -  

c a r b a z o l ,   verwendet  werden.  Die  bevorzug te   Anordnung  i s t   j e d o c h  

d i e j e n i g e ,   bei  der  der  F a r b b i l d n e r   und  der  En twick le r   in  e i n e r  

Schicht   in  einem  w a s s e r l ö s l i c h e n   B indemi t t e l   e n t h a l t e n   s i n d .  

Die  t h e r m o r e a k t i v e n   Schichten   können  w e i t e r e   Zusätze  e n t h a l t e n .   Zur 

Ve rbes se rung   des  Weissgrades ,   zur  E r l e i c h t e r u n g   des  Bedruckens  d e r  

Pap ie re   und  zur  Verhinderzung  des  Fes tk l ebens   der  e r h i t z t e n   Feder  

können  d iese   Sch ich ten ,   z.B.  Talk,  T i t and ioxyd ,   Zinkoxyd,  Aluminium- 

oxyd,  Aluminiumhydroxyd,  Calc iumcarbonat   (z.B.  Kre ide) ,   Tone  o d e r  

auch  o r g a n i s c h e   Pigmente,  wie  z.B.  H a r n s t o f f - F o r m a l d e h y d p o l y m e r i s a t e ,  

e n t h a l t e n .   Um  zu  bewirken,  dass  nur  i nne rha lb   eines  b e g r e n z t e n  

T e m p e r a t u r b e r e i c h e s   die  Farbe  g e b i l d e t   wird,  können  Substanzen,   wie  

H a r n s t o f f ,   T h i o h a r n s t o f f ,   D i p h e n y l t h i o h a r n s t o f f ,   Acetamid,  A c e t a n i l i d ,  

S t e a r i n s ä u r e a m i d ,   P h t h a l s ä u r e a n h y d r i d ,   M e t a l l s t e a r a t e , w i e   z . B .  

Z i n k s t e a r a t ,   P h t h a l s ä u r e n i t r i l ,   D i m e t h y l t e r e p h t h a l a t   oder  a n d e r e  

e n t s p r e c h e n d e ,   schmelzbare  Produkte ,   welche  das  g l e i c h z e i t i g e  

Schmelzen  des  F a r b b i l d n e r s   und  des  En twick le r s   i n d u z i e r e n ,   z u g e s e t z t  



werden.  Bevorzugt   e n t h a l t e n   t he rmograph i sche   A u f z e i c h n u n g s m a t e r i a l i e n  

Wachse,  z.B.  Carnaubawachs,   Montanawachs,  Pa ra f f inwachs ,   P o l y e t h y l e n -  

wachs,  Kondensate   höherer   F e t t s ä u r e a m i d e   und  Formaldehyd  o d e r  

Kondensate  höherer   F e t t s ä u r e n   und  E t h y l e n d i a m i n .  

In  den  fo lgenden   B e i s p i e l e n   bez i ehen   s ich  die  angegebenen  P r o z e n t -  

s ä t ze ,   wenn  n ich t   anderes  angegeben  i s t ,   auf  das  G e w i c h t .  

B e i s p i e l   1:  29,3  g  der  Ch inazo lonve rb indung   der  Formel  

werden  in  70  g  Xylol  ( I somerengemisch,   Kp.  138-142°C)  bei  90°C  m i t  

16  g  P h o s p h o r o x y c h l o r i d   v e r s e t z t .   Man  rühr t   die  R e a k t i o n s m i s c h u n g  

1  Stunde  bei  d i e s e r   Temperatur   und  e r h ä l t   eine  d u n k e l r o t e   Lösung 

der  4 - C h l o r - 2 - ( 4 ' - d i e t h y l a n i n o p h e n y l ) - c h i n a z o l i n v e r b i n d u n g   d e r  

Formel  

Man  l ä s s t   die  Lösung  auf  eine  Suspension  von  3,1  g  E t h y l e n g l y k o l ,  

100  g  Na t r i umhydrox id lö sung   (50%)  und  1  g  Tet rabutylammoniumbromid 

z u t r o p f e n .   Alsdann  rühr t   man  die  Suspension  während  e ine r   S tunde  

unter   Rückf luss   und  v e r s e t z t   danach  bei  90°C  mit  150  ml  Wasser.  D ie  

Xylo lphase   wird  abge t r enn t   und  mehrmals  mit  heissem  Wasser  gewaschen.  

Man  l ä s s t   dann  die  Xylolphase  un te r   Rühren  abkühlen  und  fügt  b e i  

35°C  100  g  Methanol  hinzu.   Dabei  f ä l l t   das  Produkt  k r i s t a l l i n   a u s ,  

welches  bei  15-20°C  a b f i l t r i e r t ,   mit  Methanol  und  Wasser  gewaschen 

und  g e t r o c k n e t   wird.  Man  e r h ä l t   22  g  e iner   B i s - C h i n a z o l i n - V e r b i n d u n g  

der  Fo rme l  



mit  einem  Schmelzpunkt  von  189-190°C;  ε :81300  bei  438  nm,  gemessen 

in  95%-iger  E s s i g s ä u r e .  

Auf  Säureton  e n t w i c k e l t   d i e s e r   Fa rbb i ldne r   eine  i n t e n s i v   gelbe  F a r b e  

mit  guter   L ich t -   und  h e r v o r r a g e n d e r   S u b l i m i e r e c h t h e i t .  

Das  Remissionsmaximum  d i e s e r   B i s - C h i n a z o l i n - V e r b i n d u n g   auf  S ä u r e t o n  

b e s c h i c h t e t e s   Papier   l i e g t   bei  464  nm. 

Auf  g le iche   Weise  wie  in  B e i s p i e l   1  be sch r i eben ,   e r h ä l t   man  u n t e r  

Verwendung  der  e n t s p r e c h e n d e n   Ausgangss to f fe   die  in  der  f o l g e n d e n  

T a b e l l e   a u f g e f ü h r t e n   B i s - C h i n a z o l i n - V e r b i n d u n g e n   der  Formel  



B e i s p i e l   15:  17  g  der  Ch inazo lonve rb indung   der  Formel  



werden  bei  90°C  in  50  g  Toluol  s u s p e n d i e r t .   Man  c h l o r i e r t   durch  Zu-  

dos i e ren   von  8  g  P h o s p h o r o x i t r i c h l o r i d   während  30  Minuten  bei  90°C. 

Die  rote   R e a k t i o n s l ö s u n g   der  Verbindung  der  Formel  

wird  noch  1  Stunde  bei  85-90°C  ge rüh r t .   Alsdann  l ä s s t   man  die  Lösung 

auf  eine  Suspension  von  1,6  g  E t h y l e n g l y k o l ,   30  g  N a t r i u m h y d r o x i d l ö s u n g  

(50%)  und  1  g  Tetrabutylammoniumbromid  zu t rop fen .   Man  rühr t   die  Emuls ion  

während  2  Stunden  bei  90-95°C,  t r enn t   die  Toluolphase ,   wäscht  d iese   m i t  

Wasser  und  f ä l l t   das  Produkt  durch  Zugabe  von  80  g  Methanol  bei  40°C 

k r i s t a l l i n   aus.  Durch  F i l t r a t i o n   bei  15°C,  waschen  mit  Methanol  und 

Trocknen  e r h ä l t   man  10,1  g  e i n e r  p r a k t i s c h   f a r b l o s e n   B i s c h i n a z o l i n -  

Verbindung  der  Formel  

Durch  U m k r i s t a l l i s a t i o n   aus  T o l u o l / I s o p r o p y l a l k o h o l   7:3  e r h ä l t   man 

das  r e ine   Produkt  mit  einem  Schmelzpunkt  von  228-229°C.  Auf  S ä u r e t o n  

e n t w i c k e l t   d i e se r   F a r b b i l d n e r   eine  gelbe  Farbe  mit  guter   L i c h t e c h t h e i t .  

Der  Fa rbb i ldne r   ze i chne t   s ich  zudem  durch  eine  he rvor ragende   S u b l i m i e r -  

e c h t h e i t   a u s .  



Bei sp i e l  16 :   H e r s t e l l u n g   eines  d ruckempf ind l i chen   K o p i e r p a p i e r s  

Eine  Lösung  von  3  g  der  B i s - C h i n a z o l i n v e r b i n d u n g   der  Formel  (21)  i n  

80  g  p a r t i e l l   h y d r i e r t e m   Terphenyl  und  17  g  Kerosin  wird  auf  an  s i c h  

bekannte   Weise  mit  G e l a t i n e   und  Gummi  arabicum  durch  K o a z e r v a t i o n  

m i k r o v e r k a p s e l t ,   mit  S t ä r k e l ö s u n g   vermischt   und  auf  ein  Bla t t   P a p i e r  

g e s t r i c h e n .   Ein  zwei tes   B la t t   Papier  wird  auf  der  F r o n t s e i t e   m i t  

s ä u r e a k t i v i e r t e m   Ben ton i t   als  Fa rben twick l e r   b e s c h i c h t e t .   Das  e r s t e  

B l a t t   und  das  mit  F a r b e n t w i c k l e r   b e s c h i c h t e t e   Papier   werden  mit  den 

Besch ich tungen   benachba r t   a u f e i n a n d e r g e l e g t .   Durch  Schreiben  mit  d e r  

Hand  oder  mit  der  Schre ibmasch ine   auf  dem  e r s t en   B la t t   wird  Druck 

ausgeüb t ,   und  es  e n t w i c k e l t   sich  so fo r t   auf  dem  mit  dem  E n t w i c k l e r  

b e s c h i c h t e t e n   B la t t   e ine  i n t e n s i v e   gelbe  Kopie,  die  a u s g e z e i c h n e t  

s u b l i m i e r -   und  l i c h t e c h t   i s t .  

En t sp rechende   i n t e n s i v e ,   s u b l i m i e r -   und  l i c h t e c h t e   gelbe  Kopien  werden 

auch  bei  Verwendung  jedes   der  anderen  in  den  H e r s t e l l u n g s b e i s p i e l e n  

2  bis  15  angegebenen  F a r b b i l d n e r   der  Formel  (22)  e r z i e l t .  

B e i s p i e l   17:  E r s e t z t   man  in  B e i s p i e l   16  die  B i s - C h i n a z o l i n v e r b i n d u n g  

der  Formel  (21)  durch  eine  Mischung  der  fo lgenden  Zusammensetzung 

1,4  g  3 , 3 - B i s - ( 4 t - d i m e t h y l a m i n o p h e n y l ) - 6 - d i m e t h y l a m i n o -  

p h t h a l i d ,  

1,0  g  N - B u t y l c a r b a z o l - 3 - y l - b i s - ( 4 ' - N - m e t h y l - N - p h e n y l a m i n o -  

p h e n y l - ) m e t h a n  

0,6  g  der  B i s - C h i n a z o l i n v e r b i n d u n g   der  Formel  (21) 

und  0,5  g  3 , 3 - B i s - ( N - n - o c t y l - 2 ' - m e t h y l i n d o l - 3 ' - y l - ) p h t h a l i d  

und  v e r f ä h r t   im  übr igen   wie  in  B e i s p i e l   16  b e s c h r i e b e n ,   so  e r h ä l t   man 

ein  d r u c k e m p f i n d l i c h e s   A u f z e i c h n u n g s m a t e r i a l ,   welches  durch  S c h r e i b e n  

mit  der  Hand  oder  mit  der  Schreibmaschine  eine  i n t e n s i v e   und  l i c h t -  

echte   schwarze  Kopie  e r g i b t .  



B e i s p i e l   18:  1 g  der  B i s - C h i n a z o l i n v e r b i n d u n g   der  Formel  (21)  wird  i n  

17  g  Toluol  g e l ö s t .   Zu  d i e se r   Lösung  gibt  man  unter   Rühren  12  g 

P o l y v i n y l a c e t a t ,   8  g  Calc iumcarbonat   und  2  g  T i t and ioxyd .   Die  e r h a l -  

tene  Suspension  wird  im  G e w i c h t s v e r h ä l t n i s   1:1  mit  Toluol  v e r d ü n n t  

und  mit  einem  10 µm  Rakel  auf ein  Blat t   Papier   g e s t r i c h e n .   Auf  d i e s e s  

B la t t   Papier   wird  ein  zwei tes   Bla t t   Papier  g e l e g t ,   dessen  U n t e r s e i t e  

bei  einem  A u f t r a g s g e w i c h t   von  3 g/m2 mit   e iner   Mischung  b e s t e h e n d  

aus  1  Teil  eines  Amidwachses,  1  Teil  eines  S t ea r inwachses   und  1  T e i l  

Z i n k c h l o r i d   b e s c h i c h t e t   worden  i s t .   Durch  Schre iben   mit  der  Hand 

oder  mit  der  Schre ibmasch ine   auf  dem  oberen  B la t t   wird  Druck  a u s g e -  

übt,   und  es  e n t w i c k e l t   sich  so for t   auf  dem  mit  den  F a r b b i l d n e r  

b e s c h i c h t e t e n   B l a t t ,   eine  i n t e n s i v e ,   s u b l i m i e r -   und  l i c h t e c h t e  

gelbe  F a r b e .  

B e i s p i e 1 1 9 :   H e r s t e l l u n g   eines  wärmeempfindlichen  A u f z e i c h n u n g s -  

m a t e r i a l s  

In  e iner   Kugelmühle  werden  32  g  4 , 4 ' - I s o p r o p y l i d e n d i p h e n o l  

(Bisphenol   A),  3,8  g  D i s t ea ry l amid   des  E t h y l e n d i a m i n s ,   39  g  K a o l i n ,  

20  g  eines  zu  88%  h y d r o l y s i e r t e n   P o l y v i n y l a l k o h o l s   und  500  ml  Wasser 

gemahlen  bis  die  T e i l c h e n g r ö s s e   ca.  5 µm  b e t r ä g t .   In  e iner   z w e i t e n  

Kugelmühle  werden  6  g  der  Verbindung  der  Formel  (21),   3  g  eines  zu  

88%  h y d r o l y s i e r t e n   P o l y v i n y l a l k o h o l s   und  60  ml  Wasser  zu  e i n e r  

T e i l c h e n g r ö s s e   von  ca.  3;um  gemahlen.  

Die  beiden  D i spe r s ionen   werden  zusammengegeben  und  mit  einem  Trocken-  

a u f t r a g s g e w i c h t   von  5,5  g/m2  auf  ein  Papier  g e s t r i c h e n .  D u r c h  

Berührung  des  Papiers   mit  einem  e r h i t z t e n   K u g e l s c h r e i b e r   wird  e i n e  

i n t e n s i v e   gelbe  Farbe  e r h a l t e n ,   die  eine  a u s g e z e i c h n e t e  S u b l i m i e r -  

und  L i c h t e c h t h e i t   h a t .  

I n t e n s i v e   und  l i c h t e c h t e   gelbe  Farben  können  auch  bei  Verwendung 

jeder   der  anderen  in  den  H e r s t e l l u n g s b e i s p i e l e n   2  bis  15  angegebenen 

F a r b b i l d n e r   der  Formel  (22)  e r h a l t e n   werden .  



B e i s p i e l   20: In  e ine r   Kugelmühle  werden  2,7  g  der  B i s - C h i n a z o l i n -  

ve rb indung   der  Formel  (21),  24  g  N - p h e n y l - N ' - ( 1 - h y d r o x y - 2 , 2 , 2 -  

t r i c h l o r o e t h y l ) - h a r n s t o f f ,   16  g  S t e a r i n s ä u r e a m i d ,   59  g  eines  zu 

88%  h y d r o l y s i e r t e n   P o l y v i n y l a l k o h o l s   und  58  ml  Wasser  gemahlen  b i s  

die  T e i l c h e n g r ö s s e   2-5 µm  b e t r ä g t .   Diese  Suspension  wird  bei  e inem 

T r o c k e n a u f t r a g s g e w i c h t   von  5,5  g/m2  auf  ein  B la t t   Papier   g e s t r i c h e n .  

Durch  Berührung  des  Papiers   mit  einem  e r h i t z t e n   Kuge l sch re ibe r   w i r d  

eine  i n t e n s i v e ,   s u b l i m i e r -   und  l i c h t e c h t e   gelbe  Farbe  e r h a l t e n .  



1.  Chromogene  B i s - C h i n a z o l i n v e r b i n d u n g e n   dadurch  g e k e n n z e i c h n e t ,  

dass  sie  der  Formel  

e n t s p r e c h e n ,   w o r i n  

der  Ring  A  u n s u b s t i t u i e r t   oder  durch  Cyano,  Ni t ro ,   Halogen,  N i e d e r -  

a lky l ,   Phenyl,   Benzyl,  Niedera lkoxy  oder  N i e d e r a l k o x y c a r b o n y l  

s u b s t i t u i e r t   i s t ,  

Q  einen  a l i p h a t i s c h e n   Rest  mit  einem  Molekula rgewich t   von  28  bis  450 

oder  einen  c y c l o a l i p h a t i s c h e n   oder  a r a l i p h a t i s c h e n   Rest  m i t  

höchstens   10  Koh lens to f fa tomen   und  Y  den  Rest  der  Formel 

der  Formel  

bedeuten,   w o r i n  



X1 und  X2,  unabhängig  vone inande r ,   je  W a s s e r s t o f f ,   u n s u b s t i t u i e r t e s  

oder  durch  Halogen,  Hydroxy,  Cyano  oder  Niedera lkoxy   s u b -  

s t i t u i e r t e s   Alkyl  mit  höchs tens   12  Koh lens to f f a tomen ,   C y c l o -  

a lky l ,   Phenyl,  Benzyl  oder  durch  Halogen,  N i t r o ,   Cyano, 

N i e d e r a l k y l ,   Niedera lkoxy  oder  N i e d e r a l k o x y c a r b o n y l   s u b s t i -  

t u i e r t e s   Phenyl  oder  Benzyl  

oder  X1und   X2  zusammen  mit  dem  sie  ve rb indenden   S t i c k s t o f f a t o m   e i n e n  

fünf -   oder  s e c h s g l i e d r i g e n   h e t e r o c y c l i s c h e n   R e s t ,  

X3  W a s s e r s t o f f ,   Halogen,  N i e d e r a l k y l ,   Niedera lkoxy  o d e r  

N ide ra lkoxyca rbony l   und 

Z  Wasse r s to f f   oder  u n s u b s t i t u i e r t e s   oder  durch  Halogen,  Cyano 

oder  Niedera lkoxy  s u b s t i t u i e r t e s   Alkyl  mit  h ö c h s t e n s   8  Kohlen-  

s to f f a tomen ,   Cyc loa lky l   oder  Benzyl  bedeuten  und  w o r i n  

der  Ring  B  u n s u b s t i t u i e r t   oder  durch  Cyano,  Halogen,  N i e d e r a l k y l   o d e r  

N i e d e r a l k o x y   s u b s t i t u i e r t   i s t   und  der  Ring  D  einen  h y d r i e r t e n   f ü n f -  

oder  s e c h s g l i e d r i g e n   S t i c k s t o f f h e t e r o c y c l u s   d a r s t e l l t ,   der  gegebenen -  

f a l l s   a l s   Ringgl ied   ein  w e i t e r e s   Heteroatom  aufweis t   und  u n s u b -  

s t i t u i e r t   oder  durch  Halogen,  Cyano,  Hydroxyl,   N i e d e r a l k y l ,   N i e d e r -  

a lkoxy ,   C5-C6-Cycloa lkyl ,   Benzyl  oder  C3-C6-Alkylen  e i n f a c h   oder  j e  

nach  S u b s t i t u e n t e n   mehrfach  C - s u b s t i t u i e r t   i s t .  

2.  B i s - C h i n a z o l i n v e r b i n d u n g e n   gemäss  Anspruch  1 ,  

dadurch  gekennze i chne t ,   dass  in  Formel  (1)  Y  den  Rest  der  Formel  (2a)  

b e d e u t e t .  

3.  B i s - C h i n a z o l i n v e r b i n d u n g e n   gemäss  Anspruch  2,  dadurch  gekenn-  

z e i c h n e t ,   dass  in  Formel  (2a)  X  und  X2,  unabhängig  vone inande r ,   j e  

N i e d e r a l k y l ,   Benzyl,  Phenyl,   N i e d e r a l k y l p h e n y l   oder  N i e d e r a l k o x y -  

phenyl  b e d e u t e n .  

4.  B i s - C h i n a z o l i n v e r b i n d u n g e n   gemäss  Anspruch  1,  dadurch  g e k e n n z e i c h n e t ,  

dass  in  Formel  (1)  Y  den  Rest  der  Formel  (2b)  b e d e u t e t ,   worin  Z  N i e d e r -  

a l k y l ,   Benzyl  oder  ß -Cyanoethyl   b e d e u t e t .  



5.  B i s - C h i n a z o l i n v e r b i n d u n g e n   gemäss  einem  der  Ansprüche  1  und  4 ,  

dadurch  g e k e n n z e i c h n e t ,   dass  in  Formel  (1)  Y  den  Rest  der  Formel 

(2b)  b e d e u t e t ,   worin  der  Ring  D  s e c h s g l i e d r i g   i s t .  

6.  B i s -Ch inazo l inve rb indungen  gemäss   einem  der  A n s p r ü c h e l b i s   5,  d a d u r c h  

g e k e n n z e i c h n e t ,   dass  in  Formel  (1)  Q  den  a l i p h a t i s c h e n   oder  c y c l o a l i -  

p h a t i s c h e n   Rest,   i n sbesonde re   C2-C4-Alkylen  b e d e u t e t .  

7.  B i s - C h i n a z o l i n v e r b i n d u n g e n   gemäss  Anspruch  1,  dadurch  gekenn-  

z e i c h n e t ,   dass  sie  der  Formel  

e n t s p r e c h e n ,  

worin  Q1  einen  g e r a d k e t t i g e n   oder  ve rzwe ig ten   A l k y l e n r e s t   m i t  

2  bis  8,  vorzugsweise   2  bis  5  Koh lens to f fa tomen   oder  

-(CH2CH2O)m1-CH2CH2- 

Y1  einen  A= inopheny l r e s t   der  Formel 

einen  5 - I n d o l i n y l r e s t   der  Formel 



einen  T e t r a h y d r o c h i n o l i n y l r e s t   der  Formel  

einen  T e t r a h y d r o c h i n o l i n y l r e s t   der  Formel  

oder  e inen  Benzomorpho l ino res t   der  Formel  

bedeu ten ,   wobei 

m1  1  bis  3 

X4 und  X5,  unabhängig  v o n e i n a n d e r ,   N iede ra lky l ,   C y a n o - N i e d e r a l k y l ,  

Benzyl,  Phenyl,  N i e d e r a l k y l p h e n y l   oder  N i e d e r a l k o x y p h e n y l  

o d e r  

X4 und  X5  zusammen  mit  dem  sie  verb indenden   S t i c k s t o f f a t o m  

P y r r o l i d i n o ,   P i p e r i d i n o   oder  Morphol ino ,  

X6  W a s s e r s t o f f ,   Halogen,  N iede ra lky l   oder  N i e d e r a l k o x y ,  

Z1  W a s s e r s t o f f ,   C1-C8-Alkyl ,   C2-C6-Alkoxyalkyl ,   β - C y a n o e t h y l  

oder  Benzy l  

T  W a s s e r s t o f f ,   Halogen,  N iede ra lky l ,   N i e d e r a l k o x y ,  

C1-C4-Acylamino  oder  P h e n y l ,  

T1und  T2  je  W a s s e r s t o f f ,   Halogen,  Hydroxy,  N iede ra lky l   oder  N i e d e r -  

alkoxy  und 



V1,  V ,  V  u n d   V4 je  W a s s e r s t o f f ,   N i e d e r a l k y l ,   Cycloalkyl   oder  Benzyl  

oder  (V1  und  V2)  oder  (V3  und  V4)  je  zusammen 

Alkylen  bedeuten  und  w o r i n  

der  Ring  A1  u n s u b s t i t u i e r t   oder  durch  einen  oder  zwei  S u b s t i t u e n t e n  

ausgewäh l t   aus  Cyano,  Halogen,  N i e d e r a l k y l ,   Phenyl  und  N i e d e r a l k o x y  

s u b s t i t u i e r t   i s t .  

8.  B i s - C h i n a z o l i n v e r b i n d u n g e n   gemäss  Anspruch  7,  dadurch  g e k e n n z e i c h n e t ,  

dass  in  Formel  (3)  Y1 einen  Rest  der  Formel  (3a)  b e d e u t e t ,  

9.  B i s - C h i n a z o l i n v e r b i n d u n g e n   gemäss  Anspruch  8,  dadurch  gekenn-  

z e i c h n e t ,   dass  in  Formel  (3a)  X4  und  X5  Niedera lky l   oder  Benzyl  und  X6 
W a s s e r s t o f f   b e d e u t e n .  

10.  B i s - C h i n a z o l i n v e r b i n d u n g e n   gemäss  einem  der  Ansprüche  7  bis  9 ,  

dadurch  gekennze ichne t ,   dass  in  Formel  (3)  Q1  Alkylen  mit  2  bis  4 

K o h l e n s t o f f a t o m e n ,   insbesondere   Propylen  oder  Ethylen  b e d e u t e t .  

11.  B i s - C h i n a z o l i n v e r b i n d u n g e n   gemäss  einem  der  Ansprüche  7  bis  10 ,  

dadurch  gekennze ichne t ,   dass  in  Formel  (3)  der  Ring  A1  u n s u b s t i t u i e r t  

i s t .  

12.  B i s - C h i n a z o l i n v e r b i n d u n g e n   gemäss  Anspruch 7,  dadurch  gekenn-  

z e i c h n e t ,   dass  in  Formel  (3)  Y  den  Rest  der  Formel  (3d)  b e d e u t e t .  

1 3 . B i s - C h i n a z o l i n v e r b i n d u n g e n   gemäss  Anspruch  1  oder  7,  d a d u r c h  

g e k e n n z e i c h n e t ,   dass  sie  der  Formel  



e n t s p r e c h e n ,   w o r i n  

Q2  g e r a d k e t t i g e s   oder  v e r z w e i g t e s   Alkylen  mit  2  bis  4  K o h l e n s t o f f a t o m e n ,  

-CH2CH2-O-CH2CH2-,  -(CH2CH2O)2-CH2ZCH2-, 

X7 und  X8  N i e d e r a l k y l   oder  Benzyl  oder  -NX7X8  P i p e r i d i n o ,  

X9  W a s s e r s t o f f ,   Methyl,   Methoxy  oder  Ethoxy  und 

W  W a s s e r s t o f f ,   Halogen,  Methyl  oder  Methoxy  b e d e u t e n .  

14.  B i s - C h i n a z o l i n v e r b i n d u n g e n   gemäss  Anspruch  13,  dadurch  g e k e n n -  

z e i c h n e t ,   dass  in  Formel  (5)  Q2  Alkylen  mit  2  bis  4  K o h l e n s t o f f -  

atomen  oder  -CH2CH2-O-CH2CH2-, X7  und  X8  N i e d e r a l k y l   und  X9  und  W 

W a s s e r s t o f f   b e d e u t e n .  

15.  B i s - C h i n a z o l i n v e r b i n d u n g e n   gemäss  Anspruch  1  oder  7,  d a d u r c h  

g e k e n n z e i c h n e t ,   dass  sie  der  Formel  

e n t s p r e c h e n ,   w o r i n  

Q2  g e r a d k e t t i g e s   oder  ve rzwe ig te s   Alkylen  mit  2  bis  4  K o h l e n s t o f f -  

atomen,  oder  -CH2CH2-O-CH2CH2-, 

Z2  Alkyl  mit  1  bis  8  Koh lens to f f a tomen ,   β-Cyanoethyl   oder  B e n z y l ,  

T3,  V5  und  V6  je  N i e d e r a l k y l ,  

T4  W a s s e r s t o f f   oder  Methyl  und 

W  W a s s e r s t o f f ,   Halogen,  Methyl  oder  Methoxy  b e d e u t e n .  



16.  B i s - C h i n a z o l i n v e r b i n d u n g e n   gemäss  Anspruch  15,  dadurch  g e k e n n -  

z e i c h n e t ,   dass  in  Formel  (4)  Z2  N i e d e r a l k y l ,   T3,  V5  und  V6  Methyl  und 

T4  und  W  W a s s e r s t o f f   b e d e u t e n .  

17 .Verfahren  zur  H e r s t e l l u n g   von  B i s - C h i n a z o l i n v e r b i n d u n g e n   der  i n  

Anspruch  1  angegebenen  Formel  (1)  dadurch  g e k e n n z e i c h n e t ,   dass  man 
1  Mol  e iner   D i o l v e r b i n d u n g   der  Formel 

worin  Q  die  im  Anspruch  1  angegebene  Bedeutung  h a t ,  
mit  2  Mol  e iner   4 - H a l o g e n c h i n a z o l i n v e r b i n d u n g   der  Formel  

worin  A  und  Y  die  in  Anspruch  1  angegebene  Bedeutung  haben  

und  Hal  Halogen  b e d e u t e t ,   u m s e t z t .  

18.Verwendung  e iner   B i s - C h i n a z o l i n v e r b i n d u n g   der  in  einem  der  An- 

sprüche  l b i s   16  angegebenen  Formel  als  F a r b b i l d n e r   in  einem  d r u c k -  

empf ind l ichen   oder  wärmeempfindl ichen  A u f z e i c h n u n g s m a t e r i a l .  

19.  Druckempf ind l i ches   A u f z e i c h n u n g s m a t e r i a l ,   dadurch  g e k e n n z e i c h n e t ,  

dass  es  in  seinem  F a r b r e a k t a n t e n s y s t e m   als  F a r b b i l d n e r   m i n d e s t e n s  

eine  B i s - C h i n a z o l i n v e r b i n d u n g   gemäss  einem  der  Ansprüche  1  bis  16  und 

mindes tens   einen  f e s t e n   E l e k t r o n e n a k z e p t o r   e n t h ä l t ,   wobei  die  B i s -  

C h i n a z o l i n v e r b i n d u n g   in  einem  organischen   L ö s u n g s m i t t e l   ge lös t   und 

in  Mikrokapseln   e i n g e k a p s e l t   i s t .  

20.  Druckempf ind l i ches   A u f z e i c h n u n g s m a t e r i a l   gemäss  Anspruch  19, 

dadurch  g e k e n n z e i c h n e t ,   dass  die  e i n g e k a p s e l t e   B i s - C h i n a z o l i n v e r -  

bindung  in  Form  e ine r   Schicht   auf  der  Rückse i t e   e ines   U e b e r t r a g u n g s -  

b l a t t e s   und  der  E l e k t r o n e n a k z e p t o r   in  Form  e ine r   Schicht   auf  d e r  

V o r d e r s e i t e   des  Empfangsb l a t t e s   vorhanden  i s t .  



21.  D r u c k e m p f i n d l i c h e e s   A u f z e i c h n u n g s m a t e r i a l   gemäss  einem  d e r  

Ansprüche  19  und  20,  dadurch  g e k e n n z e i c h n e t ,   dass  die  B i s - C h i n a z o l i n -  

ve rb indung   gemeinsam  mit  einem  oder  mehreren  anderen  F a r b b i l d e r n  

e n t h a l t e n   i s t .  

22.  Wärmeempfindl iches   A u f z e i c h n u n g s m a t e r i a l   dadurch  g e k e n n z e i c h n e t ,  

dass  es  in  mindes tens   e i n e r   Schicht   mindes tens   eine  B i s - C h i n a z o l i n -  

ve rb indung   gemäss  einem  der  Ansprüche  1  bis  16 , e inen   f e s t en   E l e k t r o -  

n e n a k z e p t o r   und  g e g e b e n e n f a l l s   ein  B i n d e m i t t e l   und/oder   Wachs  e n t -  

h ä l t .  
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