
AÑO Expediente núm.

REGMIRO DE LA PROPÍEDAD ÍNDUSTR!AL

CCRUHCADO DC ADtCtOM
M EM ORIA D ESCRIPTIV A

gne se acompaña a Fa soircAnJ Je

u n C E E E T E E E C A D O  D E  A D E C E O N  enK.paña,

a /avoy Je

..^EM A^.C  LIMITED,............... , Je nacionaiiJad

^tMjaát..-ÍRgleaa domiciliado en Im perial Chemical Hcuae^ 

...Mi.llhank.̂ .....LQnd.x;ee.̂ .Inglaterra*................... - .......... .... ...

por;
* Me j..eraa introducidaa  ................. ..................................

en el objeto Je ia patente principal núm. 233.192 

gue iué conceJiJa en 3Q Je marzo Je 195? por
^ .*..?$^oqcienaníentO)g ^  c o m p o .....

.M 662

Agente. Sr. .̂ á^n!rAc.aM...y^JKodet .̂.---... ¡



1er CERTIFICADO DE ADICION

I.C.I. Case No.G.13300.

2 46469

"Mejoras introducidas en el objeto de la patente 
principal ns 233.192, concedida en 30 de marzo de 
1957y por "Perfeccionamientos en composiciones 
fungicidas".

IMPERIAL CHEMICAL INDUSTRIES LIMITED, entidad inglesa, 
domiciliada en Imperial Chemical House, Millbank, 
Londres, Inglaterra.

Este invento se refiere a perfeccionamientos 
en, o relativos a, composiciones fungicidas para la 
destrucción o el control de los hongos, y constituye 
una mejora en, o una modificación de, el invento 
reivindicado en la patente principal nS 233*192.

En la mencionada solicitud de patente 
principal , se reivindican, entre otras cosas, la 
obtención de composiciones fungicidas que contienen, 

como un elemento activo, un compuesto de la fórmula
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en la que R es un grupo carbociclico monociclico que 
puede estar sustituido y puede acoplarse al N a través 
de un grupo metileno.

Se reivindica también en aquella Solicitud, por 
ejemplo, el que el ingrediente activo en las composiciones 
fungicidas pueda ser N-(4-metilfenil) dicloromaleimida, o 
N-ciclohexil dicloromaleimida y que el ingrediente activo 
pueda estar intimamente asociado con un diluyante 
inerte sólido o disuelto o dispersado en un líquido 
adecuado. Se reivindica también el que la composición 
fungicida puede tener a ella incorporado un agente de 
dispersión soluble en agua, y también un agente de 
mojadura.

En la mencionada solicitud principal para una 
patente, se reivindica asimismo entre otras cosas, un 
método para la protección de tejidos de algodón contra el 
ataque de hongos, un método para controlar el crecimiento 
o desarrollo de limo en los molinos de pulpa y papel, 
y un método para proteger la pulpa de madera mecánicamente 
preparada, del ataque por los hongos, empleando la com­
posición fungicida en dicha Solicitud reivindicada.

De acuerdo con este invento, las composiciones 
fungicidas contienen, como principio activo, por lo menos 
un compuesto de la fórmula
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en la que X se elige de entre H, 01 y Br; Y se elige 
de H excepto cuando X es H; 01, excepto cuando X es Br y 
Br excepto cuando X es 01, y R se elige de hidrógeno y, 
exceptocuando X e Y son ambos cloro, un grupo mono- 
cicloaromético, que puede estar sustituido y un grupo 
allciclico que puede estar sustituido.

Las composiciones que contienen como ingredientes 
activo cualquiera de los compuestos siguientes: N-g-tolil 
monocloromaleimida, dibromomaleimida, N-fenil dibromoma- 
leimida, N-g-tolil dibromomaleimida y N-ciclohexil 
dibromomaleimida, se ha comprobado que constituyen com­
posiciones especialmente eficaces como fungicidas.'

El principio o ingrediente activo, puede 
asociarse intimamente con un diluyante sólido inerte, o 
puede disolverse o dispersarse en un liquido adecuado.
Si se precisa una composición fungicida sólida, el 
diluyente sólido inerte puede ser kaolín, talco o tierra 
de infusorios. No obstante, si la composición fungicida 
ha de estar en forma liquida, el principio o ingrediente 
activo puede disolverse en un disolvente apropiado, o 
dispersarse en un líquido adecuado, por ejemplo agua, si 
se desea en presencia de un agente de dispersión, o el 
principio o ingrediente activo, puede estar en forma de 
una emulsión.

De acuerdo con este invento, el mótodo para
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impedir o inhibir el desarrollo de hongos en materiales, 
objetos y artículos perjudicialmente afectados por la 
presencia de hongos en ellos, comprende el aplicar a 
dichos materiales, objetos y artículos, las composi­
ciones fungicidas a que este invento se refiere.

Por ejemplo, las composiciones fungicidas 
de este invento, pueden utilizarse en aplicaciones 
análogas a las de la Solicitud principal para una 
patente, tal como por ejemplo en el tratamiento y 
conservación de 3a madera para productos de madera recons 
tituída, (tal como cartón duro), en textiles y materiales 
similares que pueden hallarse expuestos a la infección 
por hongos, y para controlar el limo en los molinos 
de pulpa de madera y en la preservación de la pulpa 
de madera del ataque por los hongos.

Las composiciones fungicidas a que este 
invento se refiere, tienen las mismas ventajas que las 
de la Solicitud principal para una patente, dado que su 
principio o ingrediente activo es estable y libre de 
propiedades de coloración, y a causa de que la mayoría 
de ellas pueden prepararse por el procedimiento reivin­
dicado en la Solicitud pendiente nS 38.703/56.

Los puntos de fusión se han establecido para 
los compuestos: N-metil dicloromaleimida, 8830.;
N-metil dibromomaleimida, 1213(3.; N-etil dicloromaleimida 
5730.; N-etil dibromomaleimida, 933-9430.; N-hexil 
dicloromaleimida, 443 c.; N-hexil dibromomaliimida,
3630.; N-butil dicloromaleimida 383-413(3.; N-fenil 
dicloromaleimida 2O6SC4 N-g-tolil dicloromaleimida,
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193-194SC.; N—ciclohexil dicloroma^ 
asi como para los compuestos siguientes cada uno de 
los cuales, por lo menos, puede constituir el prin­
cipio activo de las composiciones fungicidas de este 
invento; dicloromaleimida, 1793C; dibromomaleimida 
2253C.; N-fenil monobromomaleimida, 156C-157CC.;
N-fenil dibromomaleimida, 1643C.; N-g-tolil monocloro- 
maleimida, 15330.; N-g-tolil monobromomaleimida, 1443- 
14530.; N-^-tolil dibromomaleimida, 174CC., y N-ciclohexil 
dibromomaleimida, 1673-168cC.

Los ejemplos siguientes indican la eficacia 
de determinados principios o compuestos activos, en las 
composiciones a que este invento se refiere.

Las cifras indican la menor concentración 
(g/ml) que inhibe el desarrollo del hongo de ensayo.
"Ger" antes de la cifra indica la concentración mínima 
en microgramos por mi. precisa para inhibir la germinación 
de esporas. "Dev" antes de la cifra indica la concentra­
ción mínima precisa para restringir el desarrollo en los 
tubos de germanos o de cultivo.

EJEMPLO 1

Se prepara N-g-tolil monocloromaleimida, 
de 1533C de punto de fusión, condensando anhídrido 
monoclcromaleico con gwtoluina en 1 :2:4-triclorobence- 
no, y se comprueba que tiene una actividad fungicida 
de 80, 80, 80, 80, 80, Ger. 8 y Dev. 8, al ensayarla 
"in vitro", respectivamente, contra los hongos Phoma
pigmentivora Mennoiella echinata. Ceratocystis pjifera 

Polvstictus versicolor, Oospora lactis, Penicillium notatum



y Aspergillus niger.
EJEMPLO 2
Se ha comprobado que la dibromomaleimida tiene 

una actividad fungicida de 80, 80, 80, 80, 80, y Ger 8 

5. y Dev. 8 cuando se ensaya, "in vitro", contra los hongos
Fusarium graminearum, Pythium ultimum, Botrytis allii, 
Saccharomyces cerevisiae, Aspergillus niger y Venturia 
inaequalis.

EJEMPLO 3
-̂0. Se rociaron plantas de tomate en in invernáculo,

con una dispersión del compuesto ensayado. De cada 
material químico se utilizaron tres concentraciones. Una
serie de plantas de control se pulverizó con agua destilada, 
y otra serie, con un fungicida de actividad conocida.

1$. Después de pulverizarlas, se dejó que las plantas se
secaran durante una noche. A continuación se inocularon 
con esporas de Alternaría solaniy se colocaron en un 
ambiente favorable para la germinación de las esporas y 
la infección. A continuación, las plantas se colocaron 

20. en un invernáculo durante un período para permitir el
desarrollo de los síntomas. Se realizó la comprobación y 
se expresó la cantidad de enfermedad en las plantas 
tratadas, como un porcentaje de las plantas de control. El 
valor ED95, o sea la concentración necesaria para obtener 

25. un control del 95% de la enfermedad o invasión, se obtuvo
representando las cifras de porcentaje de invasión para 
las diversas concentraciones de pulverización, en una escala 
logarítmica y comprobando los valores de la curva de regresión,

Los resultados obtenidos con tres dibromomaleimidas,
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se indican a continuación 2 46469
% Invasión a

ED50
0.05% 
a. i

0.01% 
a. i

0.002% 
a. i

ED95

Thiram 23 69 98 0.13 0.019

N-fenil-dibromomaleimida 3 23 69 0.035 0.0038
N-(p-tolil)-dibromaleimida 1 7 73 0.019 0.003
N-ciclohexil dibromo&aleimida 4 60 83 0.052 0.0074

EJEMPLO 4

Las actividades fungicidas, obtenidas comparando 
algunas maleimidas halogenadas, cuando se ensayan "in vitro" 
contra los hongos Phoma pigmentivora Memnoiella echinata. 
Ceratocystis pilifera, Polystictus versicolor, Oospora 
lactis, Penicillum notatum y Aspergíllus niger, se recogen 
en la tabla siguiente. Las cifras son partes por millón de 
producto químico necesarias para inhibir el desarrollo del 
hongo. La última columna indica las partes por millón precisas 
para impedir la germinación de las esporas.



Compile ato 
químico

N-g^-tolil monobromo- maleimi da
y-p-tolil monooloro- 
ma5̂ e imida
H-fenil monobromo- 
maleiBdda(g)

N-n-hexil dibromo- maleimida
N-n-hexil dieloro- maleimida
N^-tolU. dibromo- maTeimida
N-g-tolil dieloro- male imida
N-fenil dibromo- 
maleimida
N-fenil dieloro­
male imi da
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a

Hongo

m
# oOH
^  O
MH $4 O <B

8 B! O *r4
OOH

80 80

400 400

16 400

400 400

16 400

400 400

400 400

80 -

16 400

400

400

80

8o

400

400

400

400

80

60

400

40

8

40

200

8

40

8

40

g - No ae dispuso de cloro-análogo.(producto análogo clorado)
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Descrita suficientemente*\Lu. naturaleza del 
invento, así como la manera de realizarlo en la práctica, 
debe hacerse constar que las disposiciones anteriormente 
indicadas, son susceptibles de modificaciones de detalle, 
en cuanto no alteren su principio fundamental. También 
se hace constar que el invento corresponde a una Patente 
presentada en Inglaterra con fecha 13 de enero de 1.958, 
na 1.139/58 acogiéndose, por lo tanto, a los beneficios 
que conceden los Convenios Internacionales en vigor, y 
siendo lo que constituye la esencia del referido invento 
y por lo que se solicita 1er Certificado de Adición en 
España: "Mejoras introducidas en el objeto de la patente 
principal nC 233.192, concedida en 30 de marzo de 1957* 
por "Perfeccionamientos en composiciones fungicidas"; 
caracterizándose dichas mejoras por lo siguiente:

1S.- Mejoras en la obtención de composiciones 
fungicidas, objeto de la patente principal, de modo que 
contengan como un principio activo un mínimo de un 
compuesto de la fórmula

25.

XC = CY
!

0 = c c = o\  /
'N'
IR

en la que Y se elige de H, a no ser que X sea H.
2S.- Mejoras, según reivindicación 13, de modo 

que contengan como un principio activo un mínimo de un
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compuesto de la fórmula

0

en la que Y se elige de 01, a no ser que X sea Br.
3S.- Mejoras, según reivindicación 1a y 26, 

de modo que contengan oomo un principio activo un mínimo 
de un compuesto de la fórmula

XC = CY
[ t

0 = C C = 0

!
R

en la que Y se elige de Br., a no ser que X sea 01.
4^.- Mejoras, según reivindicación 1& a 36, 

de modo que contengan como un principio activo un mínimo 
de un compuesto de la fórmula

XC = CY
t t

o = c c =
\  /N

)
R

0

en la que R se elige de H con la sola excepción del caso 
que X e Y sean ambos Cl, un grupo monocicloaromético, que 
admite posibilidad de estar substituido y un grupo 
aliciclico que admite la posibilidad de ser substituido.

56.- Mejoras, según reivindicaciones anteriores
25
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caracterizándose porque en dichos casos el^p^Acipio 
activo de la composición fungicida se^á^n^-tolil 
monocloro mellimida.

63.- Mejoras, según reivindicaciones anteriores, 
caracterizándose porque para la preparación de la com­
posición final el principio activo se asocia con cuerpos 
apropiados para su posterior uso, asociándolo intimamente 
con un diluyante sólido inerte, disolviéndolo o dispersán­
dolo en un liquido y haciendo que la composición contenga 
un agente de dispersión.

73.- Mejoras, según lo especificado en las 
reivindicaciones 18 a 68, caracterizado porque el prin­
cipio activo es N-p-tolil monocloromaleimida.

83.- Mejoras, según lo especificado en las reivin­
dicaciones 18 a 78, caracterizado porque el principio activo 
es dibromomaleimida.

93.- Mejoras, según lo especificado en las 
reivindicaciones 18 a 88, caracterizado porque el principio 
activo es N-fenil dibromomaleimida.

103.- Mejoras, según lo especificado en las 
reivindicaciones 18 a caracterizado porque el principio 
activo es N-p-tolil dibromomaleimida.

113.- Mejoras, según lo especificado en la 
reivindicaciones 18 a 108, caracterizado porque el principio 
activo es N-ciclohexil dibromomaleimida.

128.-Mejoras, según lo especificado en cualquiera 
de las reivindicaciones 68 a 118, caracterizado porque el 
principio activo está intimamente asociado con un diluyante 
sólido inerte.
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13S.- Mejoras, según lo t^yecificado en 
cualquiera de las reivindicaciones 6§ a 123, carac­
terizado porque el principio activo se disuelve o 
dispersa en un liquido adecuado.

14a.- Mejoras, según lo especificado en la 
reivindicación 123 6 136? caracterizado porque la 
composición contiene un agente de dispersión.

153.- Mejoras introducidas en el objeto de la 
patente principal na 233.192, concedida en 30 de marzo 
de 1957* por "Perfeccionamientos en composiciones 
fungicidas"; tal y como queda substancialmente descrito 
en la presente memoria.

Esta memoria consta de doce hojas escritas a 
máquina por una solpt^cara.

CKElIICAI/ CNDUSTRIES LIMITED.
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