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BACKGROUND  OF  THE  INVENTION 

(1)  F i e l d   of  t h e   I n v e n t i o n  

T h i s   i n v e n t i o n   r e l a t e s   to   a  s o l v e n t   f o r   t h e   d y e  

of  p r e s s u r e - s e n s i t i v e   r e c o r d i n g   p a p e r .   More  p a r t i c u l a r l y ,  

t h e   i n v e n t i o n   r e l a t e s   to   a  s o l v e n t   f o r   t h e   dye  of  p r e s s u r e -  

s e n s i t i v e   r e c o r d i n g   p a p e r   w h i c h   s o l v e n t   c o m p r i s e s   a  h e a v i e r  

f r a c t i o n   t h a t   is  p r e p a r e d   by  d i s p r o p o r t i o n a t i n g   d i a r y l -  

a l k a n e s   or  a  m i x t u r e   m a i n l y   c o n t a i n i n g   d i a r y l a l k a n e s   in  t h e  

p r e s e n c e   of  a  d i s p r o p o r t i o n a t i o n   c a t a l y s t .  

(2)  D e s c r i p t i o n   of  t h e   P r i o r   A r t  

V a r i o u s   k i n d s   of  p r e s s u r e - s e n s i t i v e   r e c o r d i n g  

p a p e r s   a r e   h i t h e r t o   w e l l   k n o w n .   For   e x a m p l e ,   a  c o l o r l e s s  

d y e ,   t h a t   is   a  d y e - p r e c u r s o r ,   i s   d i s s o l v e d   in  a  s o l v e n t   a n d  

t h e   o b t a i n e d   s o l u t i o n   i s   e n c a p s u l a t e d   i n t o   m i c r o c a p s u l e s .  

One  s u r f a c e   of  a  s h e e t   of  p a p e r   is   c o a t e d   w i t h   m i c r o c a p s u l e s  

and  t h e   s u r f a c e   of  a n o t h e r   s h e e t   of  p a p e r   is   c o a t e d   w i t h  

c l a y   or  a  p o l y m e r i c   m a t e r i a l   s u c h   as  p h e n o l   r e s i n   ( c o l o r  

d e v e l o p e r )   w h i c h   p r o d u c e s   a  c o l o r   upon   r e a c t i o n   w i t h   t h e  

d y e - p r e c u r s o r .   When  t h e   r e c o r d i n g   p a p e r   is  u s e d ,   t h e  

t r e a t e d   s u r f a c e s   of  t h e   a b o v e   s e t   of  p a p e r   s h e e t s   a r e   p u t  

t o g e t h e r   f a c e   to   f a c e   and  l o c a l   p r e s s u r e   is   a p p l i e d   to   t h e  

p a i r e d   s h e e t s   by  h a n d w r i t i n g   or  any  o t h e r   m e a s u r e ,   t h e r e b y  

o b t a i n i n g   d e s i r e d   d u p l i c a t e   i m p r e s s i o n s .  



The  r e c o r d i n g   m e c h a n i s m   in  t h e   p r e s s u r e - s e n s i t i v e  

r e c o r d i n g   p a p e r   i s   s u c h   t h a t   t h e   m i c r o c a p s u l e s   on  t h e  

s u r f a c e   of  a  s h e e t   of  p a p e r   a r e   r u p t u r e d   by  t h e   p r e s s u r e   o f  

h a n d w r i t i n g   or  e l s e   to   r e l e a s e   t h e   dye  s o l u t i o n   f r o m   t h e  

m i c r o c a p s u l e s .   The  s o l u t i o n   c o n t a i n i n g   a  dye  comes   i n t o  

c o n t a c t   w i t h   c l a y   or  p o l y m e r i c   m a t e r i a l   ( c o l o r   d e v e l o p e r )  

on  t h e   o p p o s i t e   s u r f a c e   of  t h e   o t h e r   s h e e t   of  p a p e r   t o  

p r o d u c e   a  c o l o r .  

The  d y e s   f o r   p r e s s u r e - s e n s i t i v e   r e c o r d i n g   p a p e r  

a r e   e x e m p l i f i e d   by  C r y s t a l   V i o l e t   L a c t o n e ,   M a l a c h i t e   G r e e n ,  

b e n z o y l   L e u c o m e t h y l e n e   B l u e ,   R h o d a m i n e   B  a n d   3 - d i a l k y l a m i n o -  

7 - d i a l k y l a m i n o   f l u o r a n .  

As  t h e   s o l v e n t s  f o r   p r e s s u r e - s e n s i t i v e   r e c o r d i n g  

p a p e r ,   d i a r y l a l k a n e s   s u c h   as  d i p h e n y l m e t h a n e   and  p h e n y l -  

x y l y l e t h a n e   a r e   c o n v e n t i o n a l l y   u s e d .   Some  of  d i a r y l a l k a n e s ,  

h o w e v e r ,   h a v e   o f f e n s i v e   o d o r   due  to   t h e i r   c h e m i c a l  

s t r u c t u r e s ,   arc1  thus  are  not  s u i t a b l e   as  t h e   s o l v e n t s   f o r  

p r e s s u r e - s e n s i t i v e   r e c o r d i n g   p a p e r .  

M e a n w h i l e ,   i t   is   known  t h a t   d i p h e n y l e t h a n e s   a r e  

c o n t a i n e d   in  t h e   b y - p r o d u c t   o i l   t h a t   i s   p r o d u c e d   in   a  c e r t a i n  

p r e p a r a t i o n   p r o c e s s .   H o w e v e r ,   t h e   b y - p r o d u c t   o i l   u s u a l l y  

c o n t a i n s   many  k i n d s   of  o t h e r   c o m p o u n d s   and  i t   i s   i m p o s s i b l e  

to   s e p a r a t e   t h e m   s i m p l y   by  d i s t i l l a t i o n .   For   t h i s   r e a s o n ,  

e v e n   t h o u g h   t h e   d i p h e n y l e t h a n e s   in  t h e   b y - p r o d u c t   o i l   a r e   n o t  

e x p e n s i v e ,   t h e y   a r e   n o t   w i d e l y   u s e d   due  to   t h e i r   o f f e n s i v e  

o d o r   and  f o r   o t h e r   r e a s o n s .   For   e x a m p l e ,   as  d i s c l o s e d   i n  
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i t   is   n e c e s s a r y   to   t r e a t   t h e m   in  o r d e r   to   r e m o v e   o f f e n s i v e  

o d o r   and  to   add  some  o d o r - m a s k i n g   a g e n t s .  

O t h e r   a r o m a t i c   h y d r o c a r b o n s   s u c h   as  d i b e n z y l t o l u e n e  

t h a t   is   h e a v i e r   t h a n   d i a r y l a l k a n e s   a r e   a l s o   p r o p o s e d   as  t h e  

s o l v e n t s   f o r   p r e s s u r e - s e n s i t i v e   r e c o r d i n g   p a p e r .   Due  t o  

t h e i r   h i g h e r   m o l e c u l a r   w e i g h t ,   h o w e v e r ,   t h e i r   p o u r   p o i n t s  

and  v i s c o s i t i e s   a r e   g e n e r a l l y   h i g h   and  t h e i r   c o l o r   d e v e l o p -  

i n g   p r o p e r t i e s   a r e   n o t   a l w a y s   s a t i s f a c t o r y .  

A c c o r d i n g l y ,   h e a v i e r   a r o m a t i c   h y d r o c a r b o n s   a r e   s c a r c e l y  

u s e d   as  s o l v e n t s   f o r   p r e s s u r e - s e n s i t i v e   r e c o r d i n g   p a p e r .  

BRIEF  SUMMARY  OF  THE  INVENTION 

I t   i s ,   t h e r e f o r e ,   t h e   p r i m a r y   o b j e c t   of  t h e  

p r e s e n t   i n v e n t i o n   to  p r o v i d e   an  i m p r o v e d   s o l v e n t   f o r   t h e   d y e  

of  p r e s s u r e - s e n s i t i v e   r e c o r d i n g   p a p e r   w h i c h   i s   f r e e   f r o m   t h e  

a b o v e - d e s c r i b e d   d i s a d v a n t a g e s   of  t h e   c o n v e n t i o n a l   a r t .  

A n o t h e r   o b j e c t   of  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   is   t o  

p r o v i d e   a  s o l v e n t   f o r   t h e   dye  of  p r e s s u r e - s e n s i t i v e  

r e c o r d i n g   p a p e r   w h i c h   s o l v e n t   has   no  o f f e n s i v e   o d o r   t h o u g h  

i t   i s   p r e p a r e d   f rom  d i a r y l a l k a n e s ,   shows   e x c e l l e n t   c o l o r  

d e v e l o p i n g   p r o p e r t y   and  a n t i - f a d i n g   p r o p e r t y ,   and   h a s   a  

s u f f i c i e n t l y   low  p o u r   p o i n t   and  v i s c o s i t y   i r r e s p e c t i v e   o f  

i t s   h i g h   b o i l i n g   p o i n t .  

A  f u r t h e r   o b j e c t   of  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   is  t o  

p r o v i d e   a  s o l v e n t   f o r   t h e   dye  of  p r e s s u r e - s e n s i t i v e   r e c o r d i n g  

p a p e r ,   w h i c h   s o l v e n t   i s   i n e x p e n s i v e ,   has  d e s i r a b l e   p r o p e r t i e s  

and  can  be  p r e p a r e d   f r o m   a  b y - p r o d u c t   o i l   f r a c t i o n   of  a  

h y d r o c a r b o n   m i x t u r e   m a i n l y   c o n t a i n i n g   d i a r y l a l k a n e s   t h a t   i s  



o b t a i n e d   f r o m   a  s p e c i f i c   p r o d u c t i o n   p r o c e s s .  

A c c o r d i n g   to   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n ,   t h e   s o l v e n t  

f o r   t h e   dye  of  p r e s s u r e - s e n s i t i v e   r e c o r d i n g   p a p e r   i s  

c h a r a c t e r i z e d   in  t h a t   t h e   s o l v e n t   c o m p r i s e s   a  f r a c t i o n   w h i c h  

is  p r e p a r e d   by  d i s p r o p o r t i o n a t i n g   one  or  more  d i a r y l a l k a n e s   or  a  h y d r o -  

c a r b o n   m i x t u r e   m a i n l y   c o n t a i n i n g   t h e   same  a t   t e m p e r a t u r e s   i n  

t h e   r a n g e   of  20  to   500°C  in  t h e   p r e s e n c e   of  a  d i s p r o p o r t i o - '  

n a t i o n   c a t a l y s t   to   o b t a i n   a  f r a c t i o n   m a i n l y   c o n t a i n i n g  

t r i a r y l d i a l k a n e s   h a v i n g   b o i l i n g   p o i n t s   a b o v e   3 5 0 ° C   b u t   n o t  

h i g h e r   t h a n   450°C   c o n v e r t e d   to   a t m o s p h e r i c   p r e s s u r e   b a s i s .  

A  p r e f e r a b l e   e x a m p l e   of  t h e   a b o v e - m e n t i o n e d  

h y d r o c a r b o n   m i x t u r e   m a i n l y   c o n t a i n i n g   d i a r y l a l k a n e s   i s   t h e  

b y - p r o d u c t   o i l   f r a c t i o n   t h a t   i s   o b t a i n e d   in  t h e   p r o c e s s   t o  

p r o d u c e   a l k y l a t e d   m o n o c y c l i c   a r o m a t i c   h y d r o c a r b o n s   b y  

a l k y l a t i n g   m o n o c y c l i c   a r o m a t i c   h y d r o c a r b o n s   s u c h   as  b e n z e n e  

and  t o l u e n e   w i t h   o l e f i n s   s u c h   as  e t h y l e n e   in  t h e   p r e s e n c e   o f  

an  a l k y l a t i o n   c a t a l y s t .   When  t h e   a b o v e   b y - p r o d u c t   o i l  

f r a c t i o n   i s   u s e d   as  a  s t a r t i n g   m a t e r i a l ,   i t   is   i n e x p e n s i v e  

and  a  f r a c t i o n   c o n t a i n i n g   t r i a r y l d i a l k a n e s   can   be  o b t a i n e d  

e f f i c i e n t l y ,   in  a d d i t i o n ,   i t   is   d e s i r a b l e   b e c a u s e   a  s o l v e n t  

f o r   t h e   dye  of  p r e s s u r e - s e n s i t i v e   r e c o r d i n g   p a p e r   w h i c h  

s c a r c e l y   has   o f f e n s i v e  o d o r   can  be  o b t a i n e d .  

DETAILED  DESCRIPTION  OF  THE  INVENTION 

The  d i a r y l a l k a n e s   a c c o r d i n g   to   t h e   p r e s e n t  

i n v e n t i o n   a r e   r e p r e s e n t e d   by  t h e   f o l l o w i n g   g e n e r a l   f o r m u l a  

( I )   and  t h e   b o i l i n g   p o i n t s   of  t h e   a b o v e   d i a r y l a l k a n e s   or  t h e  

h y d r o c a r b o n   m i x t u r e   m a i n l y   c o n t a i n i n g   t h e   same  a r e   in  t h e  



r a n g e   of  260  to   320°C  and  p r e f e r a b l y   260  to   3 1 0 ° C .  

D i a r y l a l k a n e s   or  a  h y d r o c a r b o n   m i x t u r e   h a v i n g   a  b o i l i n g  

p o i n t   h i g h e r   t h a n   t h e   a b o v e   r a n g e   is  no t   d e s i r a b l e   b e c a u s e  

t h e   e f f e c t   of  b e l o w - d e s c r i b e d   d i s p r o p o r t i o n a t i o n   c a n n o t   b e  

e x p e c t e d .  

w h e r e i n   e a c h   of  R1  and  R2  is   a  h y d r o g e n   a tom  or  a  s t r a i g h t  

c h a i n   or  b r a n c h e d   c h a i n   a l k y l   g r o u p ;   R3  is   a  s t r a i g h t   c h a i n  

or  b r a n c h e d   c h a i n   a l k y l e n e   g r o u p ;   and  e a c h   of  m  and  n  i s   a n  

i n t e g e r   f r o m   0  to   3.  The  a b o v e   d i a r y l a l k a n e s   a r e   u s e d  

s i n g l y   or  in  a  m i x t u r e   of  two  or  more   k i n d s .  

E x e m p l i f i e d   as  t h e   a b o v e   d i a r y l a l k a n e s   a r e  

d i p h e n y l m e t h a n e ,   d i t o l y l m e t h a n e ,   d i p h e n y l e t h a n e ,  

p h e n y l t o l y l e t h a n e   and  d i t o l y l e t h a n e .  

The  h y d r o c a r b o n   m i x t u r e   m a i n l y   c o n t a i n i n g  

d i a r y l a l k a n e s   t h a t   is  u s e d   as  a  p r e f e r a b l e   s t a r t i n g   m a t e r i a l  

i s   a  b y - p r o d u c t  ' o i l   t h a t   is   o b t a i n e d   f r o m   a  s p e c i f i c  

p r e p a r a t i o n   p r o c e s s .   More  p a r t i c u l a r l y ,   i t   is   a  b y - p r o d u c t  

o i l   f r a c t i o n   w h i c h   is   p r o d u c e d   in  a  p r o c e s s   for   p r e p a r i n g  

a l k y l a t e d   m o n o c y c l i c   a r o m a t i c   h y d r o c a r b o n s   s u c h   as  a l k y l -  

b e n z e n e   by  a l k y l a t i n g   m o n o c y c l i c   a r o m a t i c   h y d r o c a r b o n s   w i t h  

o l e f i n s   in  t h e   p r e s e n c e   of  an  a l k y l a t i o n   c a t a l y s t .  

The  m o n o c y c l i c   a r o m a t i c   h y d r o c a r b o n s   a r e   b e n z e n e  

and  l o w e r   a l k y l b e n z e n e s   s u c h   as  t o l u e n e   and  t h e   o l e f i n s   a r e  



l o w e r   o l e f i n s   s u c h   as  e t h y l e n e   and  p r o p y l e n e .   A m o n g  

a l k y l a t i o n   c a t a l y s t s   m a i n l y   u s e d   i n d u s t r i a l l y   a r e   L e w i s  

a c i d s   s u c h   as  a l u m i n u m   c h l o r i d e   and  b o r o n   f l u o r i d e ,  

s y n t h e t i c   z e o l i t e s   t h a t   a r e   t y p i c a l l y   r e p r e s e n t e d   by  ZSM-5  

t y p e   z e o l i t e   s u c h   as  ZSM-5  and  ZSM-11,   and  p r o t o n i c   a c i d s  

s u c h   as  p h o s p h o r i c   a c i d .  

The  a b o v e - m e n t i o n e d   a l k y l a t i o n   is   w i d e l y   p u t   i n t o  

p r a c t i c e a s a p r e p a r a t i o n   p r o c e s s   f o r   l o w e r   a l k y l b e n z e n e s  

s u c h   as  e t h y l b e n z e n e ,   e t h y l t o l u e n e   and  c u m e n e .   E t h y l b e n z e n e  

and  e t h y l t o l u e n e   which  are  p r o d u c e d   by  a l k y l a t i n g   b e n z e n e   a n d  

t o l u e n e   w i t h   e t h y l e n e ,   a r e   d e h y d r o g e n a t e d   i n t o   s t y r e n e   a n d  

m e t h y l s t y r e n e ,   r e s p e c t i v e l y ,   and  t h e y   a r e   c o n s u m e d   in   l a r g e  

q u a n t i t i e s   f o r   p r o d u c i n g   p o l y m e r s .  

An  e x a m p l e   of  e t h y l b e n z e n e   p r e p a r a t i o n   p r o c e s s  

w i l l   be  d e s c r i b e d ,   in  w h i c h   b e n z e n e   is   a l k y l a t e d   w i t h  

e t h y l e n e   in  t h e   p r e s e n c e   of  a l u m i n u m   c h l o r i d e   c a t a l y s t .  

The  m o l a r   r a t i o   of  t h e   f e e d   of  b e n z e n e   to   e t h y l e n e  

i s ,   f o r   e x a m p l e ,   a b o u t   1 0 : 1   to   a b o u t   3 : 1 .   In  l i q u i d   p h a s e  

a l k y l a t i o n ,   0 . 0 0 5   to   0 . 0 3 0   p a r t   of  c a t a l y s t   i s   a d d e d   t o   o n e  

p a r t   of  p r o d u c e d   e t h y l b e n z e n e .   The  r e a c t i o n   i s   c a r r i e d   o u t  

a t   t e m p e r a t u r e s   of  90  to   1 5 0 ° C ,   p r e s s u r e s   of  0 . 5   t o   15  k g / c m 2  

and  d u r a t i o n   of  20  m i n u t e s   to   3  h o u r s .  

T h r o u g h   t h e   a b o v e   a l k y l a t i o n ,   u n r e a c t e d   b e n z e n e ,  

a i m e d   e t h y l b e n z e n e ,   p o l y e t h y l b e n z e n e s   s u c h   as  d i e t h y l b e n z e n e  

and  t r i e t h y l b e n z e n e ,   and  t h e   b y - p r o d u c t   o i l   f r a c t i o n  

c o n t a i n i n g   d i a r y l a l k a n e s   a r e   o b t a i n e d .  



A f t e r   t h e   a l k y l a t i o n ,   t h e   c a t a l y s t   i s   r e m o v e d   by  a  

c o n v e n t i o n a l   m e t h o d .   For   e x a m p l e ,   t h e   c a t a l y s t   i s   s e p a r a t e d  

by  s e d i m e n t a t i o n   in  a  s e t t l e r ,   w h i c h   is  f o l l o w e d   b y  

n e u t r a l i z a t i o n   and  r e p e a t e d   w a t e r   r i n s i n g .  

Then  t h e   u n r e a c t e d   b e n z e n e   ( b . p .   8 0 ° C ) ,  

e t h y l b e n z e n e   ( b . p .   1 3 6 ° C )   and  p o l y e t h y l b e n z e n e   ( b . p .   176  t o  

2 5 0 ° C )   a r e   r e c o v e r e d   by  d i s t i l l a t i o n   f rom  t h e   a l k y l a t i o n  

p r o d u c t   to   o b t a i n   t h e   b y - p r o d u c t   o i l   c o n t a i n i n g   d i a r y l -  

a l k a n e s ,   as  t h e   b o t t o m s .  

The  b y - p r o d u c t   o i l   f r a c t i o n   w h i c h   i s   e s p e c i a l l y  

p r e f e r a b l e   f o r   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   in  t h e   f r a c t i o n  

o b t a i n e d   f r o m   t h e   p r o c e s s   to   p r o d u c e   e t h y l b e n z e n e   o r  

e t h y l t o l u e n e   by  a l k y l a t i n g   b e n z e n e   or  t o l u e n e   w i t h   e t h y l e n e .  

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

a l k a n e s   and  can  be  o b t a i n e d   in  l a r g e   q u a n t i t i e s   a t   low  c o s t .  

F u r t h e r m o r e ,   t h e   e f f e c t   of  d i s p r o p o r t i o n a t i o n   of  t h e  

i n v e n t i o n   can  be  p r o d u c e d   m a r k e d l y .   A c c o r d i n g l y ,   s a i d  

b y - p r o d u c t   o i l   f r a c t i o n   is   d e s i r a b l e   as  t h e   s t a r t i n g  

m a t e r i a l   to   be  u s e d   in  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n .  

In  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n ,   t h e   a b o v e - d e s c r i b e d  

s t a r t i n g   m a t e r i a l   is   s u b j e c t e d   to   d i s p r o p o r t i o n a t i o n   in  t h e  

p r e s e n c e   of  a  d i s p r o p o r t i o n a t i o n   c a t a l y s t .  

The  d i s p r o p o r t i o n a t i o n   c a t a l y s t s   a r e   e x e m p l i f i e d  

by  L e w i s   a c i d s   s u c h   as  a l u m i n u m   c h l o r i d e   and  f e r r i c   c h l o r i d e ,  

s o l i d   a c i d s   s u c h   as  s i l i c a - a l u m i n a ,   and  s y n t h e t i c   z e o l i t e s  

r e p r e s e n t e d   by  ZSM-5  t y p e   z e o l i t e s   s u c h   a s  Z S M - 5   and  Z S M - 1 1 ,  

h e t e r o p o l y   a c i d s   s u c h   as  s i l i c o t u n g s t i c   a c i d ,   s u p e r   s t r o n g  



a c i d s   s u c h   as  t r i f l u o r o m e t h a n e   s u l f o n i c   a c i d ,   and  s u p e r  

s t r o n g l y   a c i d i c   c a t i o n   e x c h a n g e   r e s i n   s u c h   as  N a f i o n  

( t r a d e m a r k ,   made  by  E . I .   du  P o n t   de  N e m o u r s ) .   H o w e v e r ,  

s u l f u r i c   a c i d   and  n a t u r a l   c l a y   s u c h   as  a c t i v a t e d   c l a y   a r e  

n o t   p r e f e r a b l e   b e c a u s e   t h e   d i s p r o p o r t i o n a t i o n   d o e s   n o t  

p r o c e e d   s u b s t a n t i a l l y .  

The  t e m p e r a t u r e s   f o r   t h e   d i s p r o p o r t i o n a t i o n   can   b e  

s e l e c t e d   in   a  w i d e   r a n g e   of  20  to   500°C  d e p e n d i n g   on  t h e   k i n d  

of  t h e   c a t a l y s t .   Fo r   e x a m p l e ,   t h e   t e m p e r a t u r e   r a n g e   of   20  t o  

150°C  is   s u i t a b l e   f o r   a l u m i n u m   c h l o r i d e ;   150  t o   2 3 0 ° C ,   f o r  

N a f i o n ;   and  250  to   5 0 0 ° C ,   f o r   s y n t h e t i c   z e o l i t e .  

The  d i s p r o p o r t i o n a t i o n   d o e s   n o t   o c c u r   a t   t e m p e r a t u r e s   l o w e r  

t h a n   t h e   a b o v e   r a n g e ,   w h i l e   s i d e   r e a c t i o n s  s u c h   as  d e c o m p o s i -  

t i o n   o c c u r   a t   t e m p e r a t u r e s   h i g h e r   t h a n   t h e   a b o v e   r a n g e ,  

n e i t h e r   of  w h i c h   i s ,   a c c o r d i n g l y ,   d e s i r a b l e .  

W i t h   r e g a r d   to   t h e   t y p e   of  r e a c t i o n ,   any   o f  

b a t c h w i s e   and  c o n t i n u o u s   t y p e s   can  be  e m p l o y e d .  

P r e f e r a b l e   r e a c t i o n   t i m e s   a r e   20  m i n u t e s   to   10  

h o u r s   in  b a t c h w i s e   r e a c t i o n   and  0 .5   to   10  in  LHSV  i n  

c o n t i n u o u s   r e a c t i o n .  

The  p r e s s u r e s   of  d i s p r o p o r t i o n a t i o n   a r e   n o t  

e s p e c i a l l y   l i m i t e d ,   h o w e v e r ,   t h e y   a r e   g e n e r a l l y   in   t h e   r a n g e  

of  a t m o s p h e r i c   p r e s s u r e   to   10  k g / c m 2 .  

In  t h e   d i s p r o p o r t i o n a t i o n   a c c o r d i n g   to   t h e  

i n v e n t i o n ,   m o n o c y c l i c   a r o m a t i c   h y d r o c a r b o n s , i . e . b e n z e n e   a n d  

a l k y l b e n z e n e , s u c h   as  t o l u e n e   t h a t   a r e   l i g h t e r   t h a n   t h e  

s t a r t i n g   h y d r o c a r b o n s   and  t r i a r y l d i a l k a n e s   t h a t   a r e   h e a v i e r  



t h a n   t h e   s t a r t i n g   h y d r o c a r b o n s   and  a r e   r e p r e s e n t e d   by  t h e  

f o l l o w i n g   g e n e r a l   f o r m u l a   ( I I ) ,   a r e   p r o d u c e d .  

w h e r e i n   e a c h   of  R1,  R2  and  R3  is   a  h y d r o g e n   a t o m   or  a  

s t r a i g h t   c h a i n   or  b r a n c h e d   c h a i n   a l k y l   g r o u p ;   e a c h   of  R4  a n d  

R5  is   a  s t r a i g h t   c h a i n   or  b r a n c h e d   c h a i n   a l k y l e n e   g r o u p ;   a n d  

e a c h   of  p,  q  and  r  is  an  i n t e g e r   f r o m   0  to   3 .  

The  p r e s e n t   i n v e n t i o n   i s   c h a r a c t e r i z e d   i n  

t h a t   t h e   f r a c t i o n   m a i n l y   c o n t a i n i n g   t h e   f o r e g o i n g  

t r i a r y l d i a l k a n e s   is   u s e d   as  t h e   s o l v e n t   f o r   t h e   dye   o f  

p r e s s u r e - s e n s i t i v e   r e c o r d i n g   p a p e r .   A c c o r d i n g l y ,   a f t e r   t h e  

d i s p r o p o r t i o n a t i o n ,   t h e   c a t a l y s t   i s   r e m o v e d   by  s e t t l i n g   o r  

f i l t r a t i o n   and  t h e   a b o v e   f r a c t i o n   m a i n l y   c o n t a i n i n g  

t r i a r y l d i a l k a n e s   is   o b t a i n e d   by  d i s t i l l a t i o n .   The  b o i l i n g  

t e m p e r a t u r e   of  t h e   f r a c t i o n   t h a t   i s   s u i t a b l e   as  t h e   s o l v e n t  

f o r   t h e   dye  of  p r e s s u r e - s e n s i t i v e   r e c o r d i n g   p a p e r   i s   a b o v e  

350°C  b u t   n o t   h i g h e r   t h a n   4 5 0 ° C ,   p r e f e r a b l y   b e l o w   420°C   a s  

c o n v e r t e d   to   a t m o s p h e r i c   p r e s s u r e   b a s i s .   In  t h e   f r a c t i o n  

c o n t a i n i n g   t r i a r y l d i a l k a n e s   h a v i n g   b o i l i n g   p o i n t s   a b o v e  

4 5 0 ° C ,   t h e   v i s c o s i t y   and  p o u r   p o i n t   a r e   t o o   h i g h   w h i c h   a r e  

n o t   d e s i r a b l e .  

As  d e s c r i b e d   a b o v e ,   s i n c e   m o n o c y c l i c   a r o m a t i c  

h y d r o c a r b o n s   t h a t   a r e   l i g h t e r   t h a n   t h e   s t a r t i n g   m a t e r i a l   a r e  

p r o d u c e d   in  t h e   d i s p r o p o r t i o n a t i o n ,   l i g h t e r   m a t e r i a l s   can   b e  



c o n t i n u o u s l y   r e m o v e d   o u t s i d e   t h e   r e a c t i o n   s y s t e m   e s p e c i a l l y  

in  a  b a t c h w i s e   s y s t e m .   T h i s   is   d e s i r a b l e   b e c a u s e   t h e   y i e l d  

of  t h e   a b o v e   t r i a r y l d i a l k a n e s   can  be  i m p r o v e d .  

The  f r a c t i o n   m a i n l y .  c o n t a i n i n g   t r i a r y l d i a l k a n e s   i s  

p r e f e r a b l e   b e c a u s e   i t   has   no  o f f e n s i v e   o d o r .   In  a d d i t i o n ,  

in  s p i t e   of  i t s   h i g h e r   b o i l i n g   p o i n t ,   t h e   v i s c o s i t y   and  p o u r  

p o i n t   a r e   r e l a t i v e l y   l ow .   F u r t h e r m o r e ,   t h e   d i s s o l v i n g  

p r o p e r t y   ( d i s s o l v i n g   p o w e r )   and  c o l o r   d e v e l o p i n g   p r o p e r t y  

r e l a t i v e   to   t h e   c o n v e n t i o n a l   d y e s   a r e   a l s o   e x c e l l e n t .  

A c c o r d i n g l y ,   t h e   a b o v e   f r a c t i o n   i s   m o s t   s u i t a b l e   f o r   u s e   a s  

t h e   s o l v e n t   f o r   t h e   dye   of  p r e s s u r e - s e n s i t i v e   r e c o r d i n g  

p a p e r .   S t i l l   f u r t h e r ,   when  t h e   b y - p r o d u c t   o i l   f r a c t i o n   i n  

a l k y l a t i o n   p r o c e s s   is   u s e d   as  a  s t a r t i n g   m a t e r i a l ,   i t   i s  

d e s i r a b l e   b e c a u s e   t h e   s o l v e n t   can  be  p r o d u c e d   a t   l o w e r   c o s t .  

The  s o l v e n t s   a c c o r d i n g   to   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n  

can  be  u s e d   s i n g l y   or  in   a  m i x t u r e   w i t h   one  or   m o r e   k i n d s   o f  

known  s o l v e n t s ,   f o r   e x a m p l e ,   k e r o s e n e ,   a l k y l b e n z e n e s   s u c h   a s  

d o d e c y l b e n z e n e ,   d i a r y l a l k a n e s   s u c h   as  1 - p h e n y l - l - x y l y l e t h a n e  

and  I - p h e n y l - 2 - i s o p r o p y l p h e n y l e t h a n e ,   a l k y l b i p h e n y l s   s u c h   a s  

i s o p r o p y l b i p h e n y l ,   and  a l k y l n a p h t h a l e n e s   s u c h   a s  

d i i s o p r o p y l n a p h t h a l e n e .  

Among  t h e   d y e s   ( d y e - p r e c u r s o r s ) ,   t h e r e   a r e   t y p i c a l l y  

t r i a r y l m e t h a n e   t y p e   c o m p o u n d s ,   d i p h e n y l m e t h a n e   t y p e   c o m p o u n d s ,  

x a n t h e n e   t y p e   c o m p o u n d s ,   t h i a z i n e   t y p e   c o m p o u n d s ,   a n d  

s p i r o p y r a n   t y p e   c o m p o u n d s .  



The  d y e - p r e c u r s o r s   of  t r i a r y l m e t h a n e   t y p e  

c o m p o u n d s   a r e   e x e m p l i f i e d   b y :  

3 , 3 - b i s ( p - 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 e  

( C r y s t a l   V i o l e t   L a c t o n e ) ;  

3 , 3 - b i s ( p - d i m e t h y l a m i n o p h e n y l ) p h t h a l i d e ;   3 - ( p - d i m e t h y l -  

a m i n o p h e n y l ) - 3 - ( 1 , 2 - d i m e t h y l i n d o l e - 3 - y l ) - p h t h a l i d e ;  

3 - ( p - d i m e t h y l a m i n o p h e n y l ) - 3 - ( 2 - m e t h y l i n d o l e - 3 - y l ) p h t h a l i d e ;  

3 - ( p - d i m e t h y l a m i n o p h e n y l ) - 3 - ( 2 - p h e n y l i n d o l e - 3 - y l ) p h t h a l i d e ;  

3 , 3 - b i s ( 1 , 2 - d i m e t h y l i n d o l e - 3 - y l ) - 5 - d i m e t h y l a m i n o p h t h a l i d e ;  

3 , 3 - b i s ( 1 , 2 - d i m e t h y l i n d o l e - 3 - y l ) - 6 - d i m e t h y l a m i n o p h t h a l i d e ;  

3 , 3 - b i s ( 9 - e t h y l c a r b a z o l e - 3 - y l ) - 5 - d i m e t h y l a m i n o p h t h a l i d e ;  

3 , 3 - b i s ( 2 - p h e n y l i n d o l e - 3 - y l ) - 5 - d i m e t h y l a m i n o p h t h a l i d e ;   a n d  

3 - p - d i m e t h y l a m i n o p h e n y l - 3 - ( 1 - m e t h y l p y r r o l e - 2 - y l ) - 6 - d i m e t h y l -  

a m i n o p h t h a l i d e .  

The  d y e - p r e c u r s o r s   of  d i p h e n y l m e t h a n e   t y p e  

c o m p o u n d s   a r e   e x e m p l i f i e d   b y :  

4 , 4 - b i s - d i m e t h y l a m i n o b e n z h y d r i n e   b e n z y l   e t h e r ;  

N - h a l o p h e n y l   l e u c o   A u r a m i n e ;   a n d  

N - 2 , 4 , 5 - t r i c h l o r o p h e n y l   l e u c o   A u r a m i n e .  

The  x a n t h e n e   t y p e   d y e - p r e c u r s o r s   a r e   e x e m p l i f i e d  

by:   R h o d a m i n e   B - a n i l i n o l a c t a m ;  

R h o d a m i n e   B - ( p - n i t r o a n i l i n o ) l a c t a m ;  

R h o d a m i n e   B - ( p - c h l o r o a n i l i n o ) l a c t a m ;  

3 - d i m e t h y l a m i n o - 6 - m e t h o x y f l u o r a n ;  

3 - d i e t h y l a m i n o - 7 - m e t h o x y f l u o r a n ;  

3 - d i e t h y l a m i n o - 7 - c h l o r o - 6 - m e t h y l f l u o r a n ;  

3 - d i e t h y l a m i n o - 7 - ( a c e t y l m e t h y l a m i n o ) f l u o r a n ;  



3 - d i e t h y l a m i n o - 7 - ( d i b e n z y l a m i n o ) f l u o r a n ;  

3 - d i e t h y l a m i n o - 7 - ( m e t h y l b e n z y l a m i n o ) f l u o r a n ;  

3 - d i e t h y l a m i n o - 7 - ( c h l o r o e t h y l m e t h y l a m i n o ) f l u o r a n ;  

3 - d i e t h y l a m i n o - 7 - ( d i e t h y l a m i n o ) f l u o r a n ;   a n d  

3 - d i e t h y l a m i n o - 6 - m e t h y l - 7 - a n i l i n o f l u o r a n .  

The  t h i a z i n e   t y p e   d y e - p r e c u r s o r s   a r e   e x e m p l i f i e d  

by:  b e n z o y l   l e u c o   m e t h y l e n e   b l u e   and  p - n i t r o b e n z o y l   l e u c o  

m e t h y l e n e   b l u e .  

The  s p i r o   t y p e   d y e - p r e c u r s o r s   a r e   e x e m p l i f i e d   b y :  

3 - m e t h y l - s p i r o - d i n a p h t h o p y r a n ;   3 - e t h y l - s p i r o - d i n a p h t h o p y r a n ;  

3 , 3 ' - d i c h l o r o - s p i r o - d i n a p h t h o p y r a n ;  

3 - b e n z y l - s p i r o - d i n a p h t h o p y r a n ;  

3 - m e t h y l n a p h t h o - ( 3 - m e t h o x y b e n z o ) s p i r o p y r a n ;   a n d  

3 - p r o p y l - s p i r o - d i b e n z o d i p y r a n .  

The  d y e - p r e c u r s o r s   can   be  d i s s o l v e d   i n   t h e  

s o l v e n t   of   t h e   i n v e n t i o n   in   t h e   same  m a n n e r   as  when   u s i n g  

c o n v e n t i o n a l   s o l v e n t s .  

Among  t h e   c o l o r   d e v e l o p e r ,   t h e r e   a r e   c l a y ,   p o l y m e r s ,  

and  a r o m a t i c   c a r b o x y l i c   a c i d s   or  t h e i r   m e t a l   s a l t s .  

The  p o l y m e r s   a r e   e x e m p l i f i e d   by  p h e n o l - a l d e h y d e  

p o l y m e r ,   p h e n o l - a c e t y l e n e   p o l y m e r ,   m a l e i c   a c i d - r o s i n   p o l y m e r ,  

p a r t i a l l y   or  c o m p l e t e l y   h y d r o l y z e d   s t y r e n e - m a l e i c   a n h y d r i d e  

c o p o l y m e r ,   p a r t i a l l y   or  c o m p l e t e l y   h y d r o l y z e d   e t h y l e n e - m a l e i c  

a n h y d r i d e   c o p o l y m e r ,   c a r b o x y   p o l y e t h y l e n e ,   and  p a r t i a l l y   o r  

c o m p l e t e l y   h y d r o l y z e d   v i n y l   m e t h y l   e t h e r - m a l e i c   a n h y d r i d e  

c o p o l y m e r .  



The  a r o m a t i c   c a r b o x y l i c   a c i d s   and  t h e i r   d e r i v a t i v e s  

a r e   e x e m p l i f i e d   by:  3 , 5 - d i ( a - m e t h y l b e n z y l ) s a l i c y l i c   a c i d ;  

3 - ( U - m e t h y l b e n z y l ) - 5 - ( a , a - d i m e t h y l b e n z y l ) s a l i c y l i c   a c i d ;  

3 - ( 4 ' - @ ' , @ ' - d i m e t h y l b e n z y l ) p h e n y l - 5 - ( @ , @ - d i m e t h y l b e n z y l ) -  

s a l i c y l i c   a c i d ;   3 , 5 - d i - t e r t - b u t y l   s a l i c y l i c   a c i d ;  

3 , 5 - d i - t e r t - o c t y l   s a l i c y l i c   a c i d ;  

3 - c y c l o h e x y l - 5 - ( a , a - d i m e t h y l b e n z y l ) s a l i c y l i c   a c i d ;  

3 - p h e n y l - 5 - ( @ , @ - d i m e t h y l b e n z y l ) s a l i c y l i c   a c i d ;   a n d  

3 , 5 - d i ( @ , @ - d i m e t h y l b e n z y l ) s a l i c y l i c   a c i d .   F u r t h e r m o r e ,  

t h e i r   s a l t s   of  p o l y v a l e n t   m e t a l s   s u c h   as  z i n c ,   a l u m i n u m ,  

b a r i u m ,   t i n ,   i r o n ,   c a l c i u m   and  l e a d   can  a l s o   be  u s e d .  

As  t h e   m e t h o d   to  p r e p a r e   t h e   m i c r o c a p s u l e s   of  t h e  

d y e - p r e c u r s o r   s o l u t i o n ,   w h i c h   is   o b t a i n e d   by  d i s s o l v i n g   a  

d y e - p r e c u r s o r   in  t h e   s o l v e n t ,   t h e r e   is  a  c o a c e r v a t i o n  

m e t h o d   in  w h i c h   t h e   f i n e   p a r t i c l e s   of  t h e   d y e - p r e c u r s o r  

s o l u t i o n   t h a t   a r e   d i s p e r s e d   in  w a t e r   a r e   c o a t e d   by  a  

p r o t e c t i v e   c o l l o i d a l   m a t e r i a l   s u c h   as  g e l a t i n   or  gum  a r a b i c ,  

t h e r e b y   o b t a i n i n g   t h e   m i c r o c a p s u l e s   w h i c h   c o n t a i n  

t h e   d y e - p r e c u r s o r   s o l u t i o n .   A n o t h e r   m e t h o d  i s   t h e   i n t e r -  

f a c i a l   p o l y m e r i z a t i o n   m e t h o d   or  a  in  s i t u   p o l y m e r i z a t i o n  

m e t h o d   in  w h i c h   a  monomer   or  a  p a r t i a l l y   c o n d e n s e d  

p o l y m e r i z a b l e   p r o d u c t   i s   e m p l o y e d   and  a  p o l y m e r i z a t i o n  

i n i t i a t o r ,   an  a c c e l e r a t o r   or  a  c a t a l y s t   is  a d d e d   to   c a u s e  

p o l y m e r i z a t i o n   on  t h e   s u r f a c e s   of  f i n e   p a r t i c l e s   of  t h e  

d y e - p r e c u r s o r   s o l u t i o n ,   t h e r e b y   p r e p a r i n g   t h e   m i c r o c a p s u l e s  

c o n t a i n i n g   t h e   d y e - p r e c u r s o r   s o l u t i o n .   The  s p e c i f i c  

s o l v e n t   of  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   can   be  u s e d   in  a n y  o n e   o f  



t h e   a b o v e   m e t h o d s .  

In  t h e   p r a c t i c a l   p r o c e s s   f o r   p r e p a r i n g   m i c r o -  

c a p s u l e s   in  t h e   c o n v e n t i o n a l   a r t ,   an  a u x i l i a r y   s o l v e n t   h a s  

b e e n   u s e d   in  d i s s o l v i n g   a  d y e - p r e c u r s o r   in  o r d e r   to   c o n t r o l  

t h e   v i s c o s i t y   and  v o l a t i l i t y   of  t h e   d y e - p r e c u r s o r   s o l u t i o n ,  

t h e   p a r t i c l e   s i z e   of  t h e   f i n e   d i s p e r s i o n   in   m i c r o c a p s u l e  

f o r m a t i o n ,   t h e   d i s s o l v i n g   p r o p e r t y   to   t h e   p o l y m e r i c   m a t e r i a l  

t h a t   i s   c o a t e d   o n t o   t h e   s u r f a c e   to   be  r e c o r d e d ,   and  t h e   r a t e  

of  c o l o r   d e v e l o p m e n t .   H o w e v e r ,   t h e   s p e c i f i c   s o l v e n t   of  t h e  

p r e s e n t   i n v e n t i o n   can  s a t i s f a c t o r i l y   be  u s e d   w i t h o u t   e m p l o y i n g  

s u c h   an  a u x i l i a r y   s o l v e n t .   N e v e r t h e l e s s ,   any   s o l v e n t   w h i c h  

d o e s   n o t   d e g r a d e   t h e   c h a r a c t e r i s t i c s   of  t h e   s o l v e n t   of  t h e  

p r e s e n t   i n v e n t i o n   may  be  u s e d   as  an  a u x i l i a r y   s o l v e n t .  

I t   s h o u l d   be  n o t e d   a l s o   t h a t   t h e   s p e c i f i c   s o l v e n t   of  t h e  

p r e s e n t   i n v e n t i o n   can  be  u s e d   t o g e t h e r   w i t h   c o n v e n t i o n a l  

s o l v e n t s .  

The  p r e s e n t   i n v e n t i o n   w i l l   be  d e s c r i b e d   in  m o r e  

d e t a i l   w i t h   r e f e r e n c e   to   t h e   f o l l o w i n g   e x a m p l e s .  

E x a m p l e   1 

U s i n g   a l u m i n u m   c h l o r i d e   c a t a l y s t ,   a l k y l a t i o n   w a s  

c a r r i e d   o u t   by  r e a c t i n g   b a t c h w i s e   b e n z e n e   w i t h   e t h y l e n e   in  a  

m o l a r   r a t i o   ( b e n z e n e : e t h y l e n e )   of  5 : 1   a t   130°C  a n d  

4 .9   k g / c m 2   f o r   1  h o u r .  

U n r e a c t e d   b e n z e n e ,   e t h y l b e n z e n e   and  p o l y e t h y l -  

b e n z e n e   w e r e   d i s t i l l e d   o f f   f r o m   t h e   a b o v e   o b t a i n e d   r e a c t i o n  

m i x t u r e   to   r e c o v e r   a  b y - p r o d u c t   o i l   f r a c t i o n   of  b o i l i n g  

p o i n t s   260  to   310°C  ( c o n v e r t e d   to   a t m o s p h e r i c   p r e s s u r e )   t h a t  



c o n t a i n e d   t h e   f o l l o w i n g   d i a r y l a l k a n e s .  

( T r i a r y l d i a l k a n e   was  s c a r c e l y   c o n t a i n e d . )  

The  a b o v e   b y - p r o d u c t   o i l   f r a c t i o n   had  s t r o n g  

o f f e n s i v e   o d o r   and  c o u l d   n o t   be  u s e d   as  a  s o l v e n t .  

T h e n ,   30  g  of  a l u m i n u m   c h l o r i d e   was  a d d e d   to   2000  m l  

of  t h e   a b o v e   b y - p r o d u c t   o i l   f r a c t i o n   and  i t   was  d i s p r o p o r -  

t i o n a t e d   a t   80°C  f o r   5  h o u r s   w i t h   s t i r r i n g .  

A f t e r   t h e   d i s p r o p o r t i o n a t i o n ,   t h e   c a t a l y s t   w a s  

d e a c t i v a t e d   and  t h e   d i s p r o p o r t i o n a t i o n   p r o d u c t   was  r i n s e d  

w i t h   w a t e r   and  d r i e d .   I t   was  f o l l o w e d   by  d i s t i l l a t i o n   t o  

o b t a i n   a  C 6  -   Cg  m o n o c y c l i c   a r o m a t i c   h y d r o c a r b o n   f r a c t i o n   o f  

80  to   160°C  in  b o i l i n g   p o i n t s   ( y i e l d :   5 . 0 % ) ,   u n r e a c t e d  

b y - p r o d u c t   o i l   f r a c t i o n   and  h e a v i e r   f r a c t i o n   of  351  to   4 0 0 ° C  

in  b o i l i n g   p o i n t s   ( y i e l d :   1 4 . 8 % ) .  

I t   was  c o n f i r m e d   t h a t   t h e   a b o v e   h e a v i e r   f r a c t i o n  

m a i n l y   c o n t a i n e d   t r i a r y l d i a l k a n e s   by  GC-mass   s p e c t r u m  

a n a l y s i s .   F u r t h e r m o r e ,   e v e n   t h o u g h   t h e   f r a c t i o n   has   h i g h  

b o i l i n g   p o i n t s ,   t h e   p o u r   p o i n t   and  v i s c o s i t y   of  t h e   f r a c t i o n  

w e r e   low  as  f o l l o w s :  

T h i s   f r a c t i o n   had  a l m o s t   no  o d o r .  

T h e n ,   5 .0   g  of  c r y s t a l   V i o l e t   was  a d d e d   to   100  g 



of  t h e   a b o v e   f r a c t i o n   and  i t   was  e m u l s i f i e d   by  a d d i n g   100  g  

of  g e l a t i n ,   and  w a t e r   was  a d d e d   to   make  up  600  g  as  t h e  

w h o l e .   The  pH  of  t h e   a b o v e   was  a d j u s t e d   to   4 . 5   w i t h   a d d i n g  

an  a q u e o u s   s o l u t i o n   of  CMC  and  t h e   c a p s u l e   m e m b r a n e s   w e r e  

c u r e d   by  g l u t a r a l d e h y d e   to   p r e p a r e   m i c r o c a p s u l e   s l u r r y .  

A  p a s t e   (CMC  a q u e o u s   s o l u t i o n )   and  a  b l o c k i n g  

a g e n t   w e r e   a d d e d   to   t h e   a b o v e   o b t a i n e d   m i c r o c a p s u l e   s l u r r y  

and  t h e y   w e r e   m i x e d   w e l l .   The  a b o v e   m i x t u r e   was  a p p l i e d  

u n i f o r m l y   to   s h e e t s   of  q u a l i t y   p a p e r   u s i n g   a  w i r e   b a r   a n d  

t h e y   w e r e   d r i e d .   The  c o a t e d   p a p e r   s h e e t s   w e r e   u s e d   as  t e s t  

p a p e r s   w h e r e   t h e   t h e   q u a n t i t y   of  c o a t e d   m i c r o c a p s u l e s   w a s  

d e t e r m i n e d   by  w e i g h i n g   t h e   t e s t   p a p e r   t h a t   was  m a i n t a i n e d   a t  

25  ±  1°C  and  60%  h u m i d i t y .  

T h i s   t e s t   p a p e r   was  c o m b i n e d   w i t h   a n o t h e r   s h e e t   o f  

p a p e r   t h a t   was  c o a t e d   w i t h   a c i d   c l a y   to   o b t a i n   a  s e t   o f  

p r e s s u r e - s e n s i t i v e   r e c o r d i n g   p a p e r .   T h i s   p r e s s u r e - s e n s i t i v e  

r e c o r d i n g   p a p e r   was  a p p l i e d   w i t h   a  l o a d   of  675  k g / c m 2   f o r  

1  m i n u t e   and  c o l o r   d e n s i t i e s   a t   1  m i n u t e   and  60  m i n u t e s  

a f t e r   r e m o v i n g   t h e   l o a d   w e r e   o b t a i n e d   by  d e t e r m i n i n g   t h e  

a b s o r b a n c e s   a t   610  nm.  The  r e s u l t s   a r e   shown  in  t h e  

f o l l o w i n g   T a b l e   1 .  

For   c o m p a r i s o n   p u r p o s e ,   10%  by  w e i g h t   of  a c t i v a t e d  

c l a y   p o w d e r   was  a d d e d   to   t h e   f o r e g o i n g   b y - p r o d u c t   o i l  

f r a c t i o n   and  i t   was  t r e a t e d   a t   180°C  f o r   1  h o u r .   M e a n w h i l e ,  

to   t h e   b y - p r o d u c t   o i l   f r a c t i o n   was  a d d e d   5%  by  v o l u m e   o f  

97  wt .%  s u l f u r i c   a c i d   and  i t   was  s h a k e n   a t   r oom  t e m p e r a t u r e  

f o r   30  m i n u t e s .   The  two  of  t r e a t e d   b y - p r o d u c t   o i l   f r a c t i o n s  



w e r e   a n a l y z e d   by  G C - m a s s   s p e c t r u m   w h e r e   t h e   f o r m a t i o n   o f  

t r i a r y l d i a l k a n e   was  h a r d l y   o b s e r v e d .   F u r t h e r m o r e ,   t h e   o d o r  

was  h a r d l y   c h a n g e d   a f t e r   t h e   a b o v e   t r e a t m e n t s .  

E x a m p l e   2 

U s i n g   s y n t h e t i c   z e o l i t e   ZSM-5,  t o l u e n e   w a s  

a l k y l a t e d   w i t h   e t h y l e n e   u n d e r   t h e   f o l l o w i n g   c o n d i t i o n s :  

A f t e r   t h e   a l k y l a t i o n ,   u n r e a c t e d   t o l u e n e ,  

e t h y l t o l u e n e   and  p o l y e t h y l t o l u e n e   we re   d i s t i l l e d   o f f   f r o m  

t h e   r e a c t i o n   m i x t u r e   to   o b t a i n   a  h e a v i e r   f r a c t i o n ,   w h i c h   h a d  

t h e   f o l l o w i n g   p r o p e r t y   and  c o m p o s i t i o n :  

B y - P r o d u c t   O i l   F r a c t i o n  

( T r i a r y l d i a l k a n e   was  s c a r c e l y   c o n t a i n e d )  

The  o d o r   of  t h e   b y - p r o d u c t   o i l   f r a c t i o n   o b t a i n e d  

h e r e   was  b e t t e r   t h a n   t h e   b y - p r o d u c t   o i l   f r a c t i o n   o b t a i n e d   i n  

E x a m p l e   1,  h o w e v e r ,   i t   had  c o n s i d e r a b l e   o f f e n s i v e   o d o r   y e t .  

The  a b o v e   b y - p r o d u c t   o i l   f r a c t i o n   ( 2 0 0 0   ml)  w a s  

d i s p r o p o r t i o n a t e d   a t   200°C  f o r   3  h o u r s   u n d e r   a t m o s p h e r i c  

p r e s s u r e   by  u s i n g   50  g  of  s t r o n g l y   a c i d i c   c a t i o n   e x c h a n g e  



r e s i n   ( t r a d e m a r k :   N a f i o n   made  by  du  P o n t   de  N e m o u r s ) .  

D u r i n g   t h e   d i s p r o p o r t i o n a t i o n ,   t h e   p r o d u c e d   l i g h t e r   f r a c t i o n s  

of  b e n z e n e   and  C 7  -   C9  a l k y l b e n z e n e s   s u c h   as  t o l u e n e   w e r e  

r e m o v e d   c o n t i n u o u s l y   f rom  t h e   r e a c t i o n   s y s t e m .  

A f t e r   t h e   d i s p r o p o r t i o n a t i o n ,   t h e   c a t a l y s t   w a s  

f i l t e r e d   o f f   and  1550  ml  of  t h e   f i l t r a t e   was  d i s t i l l e d   t o  

r e c o v e r   F r a c t i o n   2  c o n t a i n i n g   d i a r y l a l k a n e s   c o r r e s p o n d i n g   t o  

u n r e a c t e d   f r a c t i o n   and  F r a c t i o n   3  c o n t a i n i n g   h e a v i e r   t r i a r y l -  

d i a l k a n e .   I n c i d e n t a l l y ,   t h e   l i g h t e r   f r a c t i o n   w h i c h   w a s  

r e m o v e d   d u r i n g   t h e   d i s p r o p o r t i o n a t i o n   was  a l s o   c o l l e c t e d ,  

i t   is  a l s o   shown  in  t h e   f o l l o w i n g :  

I t   was  c o n f i r m e d   t h a t   t h e   a b o v e   F r a c t i o n   3  m a i n l y  

c o n t a i n e d   t r i a r y l d i a l k a n e s   by  GC-mass   s p e c t r u m   a n a l y s i s .  

T h i s   f r a c t i o n   had  a l m o s t   no  o d o r   and  t h e   p r o p e r t i e s   of  t h e  

f r a c t i o n   w e r e   low  as  f o l l o w s :  

U s i n g   t h e   a b o v e   F r a c t i o n   3,  p r e s s u r e - s e n s i t i v e  

r e c o r d i n g   p a p e r s   were   p r e p a r e d   in  t h e   l i k e   m a n n e r   as  E x a m p l e  

1  and  c o l o r   d e n s i t i e s   and  r a t e s   of  c o l o r   d e v e l o p m e n t   w e r e  

d e t e r m i n e d .   The  r e s u l t s   a r e   shown  in  t h e   f o l l o w i n g   T a b l e   1 .  

For   c o m p a r i s o n   p u r p o s e ,   o t h e r   p r e s s u r e - s e n s i t i v e  

r e c o r d i n g   p a p e r s   we re   p r e p a r e d   in  t h e   same  m a n n e r   as  E x a m p l e  

1  by  u s i n g ,   as  s o l v e n t s ,   d i i s o p r o p y l n a p h t h a l e n e   ( t r a d e m a r k :  



KMC  made  by  K u r e h a   C h e m i c a l   I n d u s t r y )   and  p a r t i a l l y  

h y d r o g e n a t e d   t e r p h e n y l   ( t r a d e m a r k :   HB-40  made  by  H ü l s ) ,   a n d  

s i m i l a r   t e s t s   w e r e   c a r r i e d   o u t .   T h e i r   r e s u l t s   a r e  

a l s o   shown  in  T a b l e   1 .  



1.  A  s o l v e n t   f o r   t h e   dye  of  p r e s s u r e - s e n s i t i v e  

r e c o r d i n g   p a p e r   c o m p r i s i n g   a  f r a c t i o n   m a i n l y   c o n t a i n i n g  

t r i a r y l d i a l k a n e s   h a v i n g  b o i l i n g   p o i n t s   a b o v e   350°C  b u t   n o t  

h i g h e r   t h a n   4 5 0 ° C ,   w h i c h   f r a c t i o n   i s   o b t a i n a b l e   by  d i s p r o p o r -  

t i o n a t i n g   one  or  more  d i a r y l a l k a n e s   or  a  hyd roca rbon   m i x t u r e   c o m p r i s i n g  

t h e   same  a t   t e m p e r a t u r e s   in  t h e   r a n g e   of  20  to   500°C  in  t h e  

p r e s e n c e   of  a  d i s p r o p o r t i o n a t i o n   c a t a l y s t ,   s a i d   d i a r y l a l k a n e ( s )  

h a v i n g   b o i l i n g   p o i n t s   in  t h e   r a n g e   of  260  to  3 2 0 ° C .  

2.  The  s o l v e n t   of  c l a i m   1,  w h e r e i n   s a i d  

d i s p r o p o r t i o n a t i o n   c a t a l y s t   is   a  L e w i s   a c i d .  

3.  The  s o l v e n t   of  c l a i m   2,  w h e r e i n   s a i d   L e w i s  

a c i d   is   a l u m i n u m   c h l o r i d e .  

4.  The  s o l v e n t   of  c l a i m   1,  w h e r e i n   s a i d  

d i s p r o p o r t i o n a t i o n   c a t a l y s t   is   a  s o l i d   a c i d .  

5.  The  s o l v e n t   of  c l a i m   4,  w h e r e i n   s a i d   s o l i d  

a c i d   is  a  s y n t h e t i c   z e o l i t e .  



6.  The  s o l v e n t   of  any  of  the  c la ims  1  to  5,  wherein   s a i d  

h y d r o c a r b o n   m i x t u r e   is   t h e   b y - p r o d u c t  o i l   f r a c t i o n   m a i n l y  

c o n t a i n i n g   d i a r y l a l k a n e s   and  b e i n g   o b t a i n e d   in  t h e   p r o c e s s  

to   p r e p a r e   an  a l k y l a t e d   m o n o c y c l i c   a r o m a t i c   h y d r o c a r b o n   b y  

a l k y l a t i n g   a  m o n o c y c l i c   a r o m a t i c   h y d r o c a r b o n   w i t h   an  o l e f i n  

in  t h e   p r e s e n c e   of  an  a l k y l a t i o n   c a t a l y s t .  

7.  The  s o l v e n t   of  c l a i m   6,  w h e r e i n   s a i d   m o n o c y c l i c  

a r o m a t i c   h y d r o c a r b o n   is   b e n z e n e   or  t o l u e n e .  

8.  The  s o l v e n t   of  c l a i m   6  or  7,  w h e r e i n   s a i d  

o l e f i n   i s   e t h y l e n e .  

9.  The  s o l v e n t   of   any  of  t h e   c l a i m s   6  to   8 ,  

w h e r e i n   s a i d   a l k y l a t i o n   c a t a l y s t   i s   a  L e w i s   a c i d   or  a  

s o l i d   a c i d .  

10.  The  s o l v e n t   of  c l a i m   9,  w h e r e i n   s a i d   L e w i s  

a c i d   i s   a l u m i n u m   c h l o r i d e .  

11.  The  s o l v e n t   of  c l a i m   9,  w h e r e i n   s a i d   s o l i d  

a c i d   i s   a  s y n t h e t i c   z e o l i t e .  

12.  A  p r e s s u r e - s e n s i t i v e   r e c o r d i n g   m a t e r i a l  

c o m p r i s i n g   a  d y e - p r e c u r s o r   w h i c h   p r o d u c e s   a  c o l o r   w h e n  

s a i d   d y e - p r e c u r s o r   i s   b r o u g h t   i n t o   c o n t a c t   w i t h   a  c o l o r  

d e v e l o p e r ,   w h e r e i n   t h e   s o l v e n t   f o r   s a i d   d y e - p r e c u r s o r  

i s   a  s o l v e n t   a c c o r d i n g   to   any  of   t h e   c l a i m s   1  to   1 1 .  
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