'”{por "PROCEDIMIENTO PARA LA PREPARACION TE NUEVOS 1,3, 4-TIADIA_
ﬁZOLES" :

 fic111ada en BASILEA (Sulza)

T que corresponden a 1a formula,f

oy Emo v

, a fdvor de la flrma suiza CIBA SOCIETE ANONYME doml— -

. MEMORIA DESCRIPTIVA . =~

Este 1nvento se refiere a nuevos 1 3 4—tiad1azoles

M:_radicales, y :f




- 10.

e :~5nen un. solo anillo, por ejemplo un anillo de cinco ‘a seis es-3i

R
- "‘”:#tienen 1l a 2 anillos’ aromaticos. De los aCidOS dicarboxflioos

L: Mcarboxflicos-iifei'i7 E

;en la que Rl, RZ’ R3 y n tienen el significado 1ndicado antes,

con sulfuros de fosforo., {H.o

Las aCilhidraZinaS que Sirven como materlales de par"w

f‘tlda se derivan de 1a hidrazina vy acidos monocarboxilicos he-fn
_terociclicos*y eventualmente aromaticos, y las acilhldrazinas

" con 2 radicales hidraz{nlcos (n~2), tambien de acidos dicar—l.;
‘box{licos heteroc{clicos [} eventualmente aromaticos.-Cabe  ;:i'
'vconsiderar en particular 1os acidos monocarboxflicos hetero-vv

-c{clicos, suminlstradores del radical Rl y/o f que contie-;

??jﬁlabones con,_de preferencia, un’ solo heteroatomo (N, O, S) ¥y ‘}
'»:l"dos 0 respectivamente tres enlaces dobles c{clicos. Entre los =
'*4acidos monooarboxflicos aromaticos se- han de destacar los que,‘

icomo los acidos bencen- difenil- Yy naftalincarboxflicos, con-"

‘gﬂaromaticos hay que considerar sobre todo los acidos bencendi~“




“tlils;-”

20.

’V;}’monoacilando prlmeramente un compuesto hidraz{nico de esta cla-

-kilo como metilo,

iforencia como materiales de parti'a'las acilhidrazinasfde:lay:
,iformula (2) en que Rl, R2 y R5 siénifican radicalesharomaticosf
ﬁi}dotados de" 1 a 2 anillos hexagonales aromaticos, oﬁfaoicales
?“fheterociclicos con un solo heteroanillo de 5 a 6 miembros, y _
o ,; o‘que uno por 1o menos de los radicales Rl; R2 y R5 es heteéo-
- ftc{clwco. AQI; en 1as acilhidrazinas de’ la forlea (2), Rl v R2
::;fpueden sér, por e;emplo, radicales de benceno, difenilo, naf—%ﬂ

ftalina, piridina, furano .0 tiofeno, y R2 puede ser un radical
"”f;i‘radioales es heterociclico. De los. dafos anteriores se des-
. de la formula (1)

radical hidrazinico (n~l) pueden prepararse ventajosamente
'jﬂdlacilando hldrato hidraz{nico,‘o una sal hidraz{nica apropia-: i
"v';fda, ‘como el sulfato de hidrazina, con un’ haluro, “de. preferenola,
:;el cloruro, de un acido monocarboxflico heterocfolico, o bienv
1se con’ un ester de un aciao monocarboxflico y acilando ulterior ;
’JOT’mente 1a monoacilhldrazina con un haluro de otro acido monocar-

?boxillco,‘en cuyo caso se han de emplear los derivados de dos

. de un acido monocarboxilico heterocfolico v un derivado de un”

etilo jl!'"’

De los datos anteriores se ve que se emplean”de‘pre-;jé

de benceno, furano a] tiofeno, pero uno por 10 menos de estos o

prende sin mas la cons+itucion preferida de 1os tiadiazoles'{i“

Las d1a011hiarazinas de la formula (2) con un solo

{‘.

'{«acidos monocarboxfllcos heterocicllcos distintos o un derivado -




; 20-

‘ “lfcaso diacilhldrazinas simetricas, y en“él segundo caso, dia

gcilhidrazinas asimetricas.

éﬁles hidrazinicos (n_2) B6. obtlenen acilando hidrazina, enllan
’“}—proporcion molecular 2 1 2 devuna parte con esteres dicarbo-
ﬂ';xillcos y de otra parte con haluros monocarboxfllcos.m

'ejemplo, se pueden:transformar 2 moles de hidrazina con 1 mol“

't'it;y los dos grupos HgN de este compuest
“Tf;flriormente con 2 moles de un solo halur@ monocarboxilicoh
”"«15]1 mol’ de cada unodeE!haluros monocarboxilicos distintos. Como

se . comprende, tambien se pueden escoger aqui los materiales de

;';115;? | 4partida de modo que los compuestos‘acilo obtenldos correspondan;
- _.,y_,i, 2\a le formula (2) S ‘ '

- ,pueden emplearse para 1a preparacion de las acilhldrazinas de

>la férmula (2), cabe mencionar los siguientes.>;j“

"‘“fen que

R

B crmmo
0}

Las acilhiarazinas de 1a formula (2) con dos radica

de_un derlvado de acido dicarboxilico an un compuesto de 1a

Se<Puedeniaciiar ulte-?

n_o con

Como aCldOS monocarboxflicos cuyos haluros y/o esteres

AcldogAbencegcgrboxilicqg~deﬂ1a;fqrmu1g,;

(4) Cwoc-gt

Tvi significa un atomo de hidrogeno, un grupo alki101 ;1

con l o 4 atomos de carbono, un. grupo alcoxi con,;m

1l oak atomos de carbono, un atomo de halogeno como




v:éciaé

1 deido 3

1 "}f2~; 5—’0 4—etoxibencencarboxilico,

i ,;2-metoxi 4 :o —5-metilbencencarbox{1ico,

:f2—metoxi 5-clorobencencérboxilico

'f2-etoxi—4~metilbencencarboxilico, y

“idifenil 4—carboxilico,

) Acidos naftalincarboxilicos, como..

el acido naftalin 1- o -2—carboxilico, ¥

' = el acido 3-metexi-naftalin—a—carboxllico'

Acidos piridincarboxilicos, como~'” -

el acido piridin—e-i_-s- o -4-carbox{lico,"

. i 8 L
Acidos furancarboxilicos,como.'

:‘;35;55; ; ;.% _9 A;«.{; el acido furan-2-carboxillco,~>~

el acido 3 4-clorofuran-2—carboxilico,.,"'ﬁ

' ?@ el acido 5 cloro~furan-2—carboxilico, ;




B
:_,

Acidosinofencarboxilicos} como'

;el acido tiofen 2-carboxflic

4'5~i e1 acido 5 cloro-tiofen-y-carboxilico. ;ylf}fj;_:2# ‘;

: %:Comoaacidoo dicarboxflicos cuyos haluros pueden ser-":f
vir para 1a preparacion de acilhldrazinas con dos radicales

hidrazinicos, cabe mencionar._,Mfff"3f fm"'J

“tel”aeido;isoftalico,VLJ;JL"' =

Yel bcido*tereftalico,

jj?el acidoﬂl 1'*d1fen11‘A»“'-diCarboxflico,“{.;vf: I
el aq;do furan- ,5 dicarboxflico, oo
“éilﬁcid°-ti°fen-2 5-dicarboxilico, ¥

el acido 3,4-dimet11-tiofen-2 5 carbox:(lico.:-.».. :

Como sulfuros de. fosforo para“ la preparacion de 1os'
'tiadiazoles, hay que tener en cuenta el heptasulfuro fosfori- '

'*f_“cg (PAS ),‘el sesqulsulfuro fesforico (P S ),_el trisulfuro

:fosforico ( ) y, de preferencia, el pentasulfuro fosfori-
‘ ico ( ) | 5 L e S -

' La reaccion se 11eva a cabo de preferencla eﬁ presen—f';
iA:Lcia de una base de nitrogeno terciaria. Se recomienda emnlear :;
Jiioifi.:f  'baseS de nitrogeno terciarias con punto de ebullicion no dema-‘

e . siado bajo, de preferencia las dé punto de ebullicion de 100°
| por lo menos, como por ejemplo 1a N,N=- dietil— o la. N N-dimetil—
iiranilina. Sumamente ventajosas se revelan las bases de nltroge-
ﬁ_ﬂ!no terciarias c{clicas,'como 1a quinolina, y sobre todo las
—'?{¥  ﬁbases pirid{nicas, como la propia piridina y piridinas alkfli—'
v’cas con radicales alkilo de peso molecular bajo como la 2-:» |

ula 5- y 1a 4-met11piridina (picolinas), etilpiridinas o mez-_.

”i¢ 1c1as de bases piridinicas de esta especie.ljff'i




rf,,_~>f\f ‘La reaccion, por lo demas, se efectua convenientemen-“'

=@:?}j H“;i;;;[:,; Jte empleando un claro exceso de sulfuro fosforico sobre la o

";Tcantldad~m{nima, necesarla teoricamente, de-dos atomosude"

ylfazufre"para la formacion de un anillo“tiodiazolico’yﬂuna-

»‘;cantidad tal, por 1o menos, de la base de nitrogeno terciaria,f '

’”flque 1a mezcla reaccional forme primeramente una solucionko si-:

?:“ aﬁadiendo agua y, si se. desea, disolventeslorganicos solubles

A ﬂf.en agua.

Tambien ‘es posible preparar yé 1as acilhldrazina

{;3necesarias como materiales de partida en e1 procedimienfo que

'”7;;aqni se expone, a base de haluros de acido carboxilicq &‘com ]

1puestos hidrazinicoe, en presencia de una base de nitrogeno

;25. o 'terciaria, ¥ sin precipitacion intermedia, hacer reaccionarﬁﬁx

” 5}las acilhiarazinas as{ obtenidas con sulfuros fesforicésy Asi
'por eaemple,_en una base de nitrogeno terciaria, -de preferen-'
”cia una base pirld{nica, e puede preparar a base de una mono~
=acilhldrazina, por medio de un halure -de acido carboxflico, o

e Sdiﬂi[“‘ .una diacilhidrazina siﬂetrica, o de preferencia asimetrica,




”fy efectuar inmedlatamente 1a reaccion con’ el sulfuro fosforlcoyf:

‘7'ulter10rmente. Por e;emplo, se les puede sulfonar,_nitrar o
‘_fclorar Los compuestos basicos con’ atomos de nltrogeno terciarios,

”{por e;emplo loquue“”

,;cuaternlaarse.'

‘f°como agentes protectores cont,a,la radiacion ultravioleta, com"

“fﬂw'aolaradores optlcos, como centelleadores, para la reproducc1on

“electrofotografica o comopproduct"

~~porciones y se ajusta a punto neutro con solucion acuosa de.
hldrozido sodico. El 2-[' sonicotinll (4* _)_7-5-fenil 1 3 4

' ;t1adiazo1 de la formula

Los nuevos tiadlazoles pueden todav1a transformarse e

1enenfanillos plrldinicos, Pueden tambien”°a”

Los nuegos tladiazolesﬂpueden emplearse, por egemplo,-

intermedlos en—la Arep“ra

5 “de colorantes




¥f”{j;vlf7{i se separa en. el filtro de succlon, se 1ava con 2000 partes de

I;ifnl*“fi‘”‘\Jagua helada y se seca “Se obtlenen unas 20,6 partes, corres-i. L

3 imediano

J;fuerte “i"'”

: | {cl_iar o

lif'blando. 

3
:
) - E
i
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B EENTN0S]
TN

TEJENPLO 2.

8, 05 parues de N-benz011-N'-1sonlcotin11-h1drazina  f'

se mezclan, en 75 volumenes de N, N-dimetilanillna y con ag1ta-7

cion, con 10 partcs de pentrsulfuro fosforlco, con lo que la

1rmezcla reacﬁlonal ‘ge- calienta ‘un. noco._Se lleva luego la tem-;,

'f7zpnratura, en el curso de 30 minutos, a. 60 - 65 3 se aglta du 

Hféﬁ?rante una hora a 60 - 65 k2 se r#monta 1uego la tamperatura,’en‘

el curso de una’ hora, a 110 Y se. dglta 13 mezcla reaccional
o t:i:durante 12 horas a 110 - 115 . A cont1nuac1on se enfrla hasta
Ji'ibbm“W; :ila temperatura ambicnte,'se trata la mezcla re3001onal con 50 -
: ' ,;;1 volumenes de etanol y 500 partes de agua y por ultlmo se aauata
7?ffia punto neutro con- soluclon acuosa de hldrox1do SOdlCO. La
':TN N-dimetllanlllna se elimlna con VaPOP de agua ¥ el re31duo, f
~fgﬂfdespues de enfriaaé hasta la temperatura amblente, se pasa por
15; A5i”jel flltro de su001on, se lava con agua frla Y se seca. ‘Se Obtlé
}9; ;ff :;”i:if2i“1:n°n unas 6, 8 partes, correspondientes al 85 2% de 1a teorla, '

"fffde 2-[—sonlcot1n11 (4'l7k5 fenil 1,5 4 tladlazol de la formula:

:?(5), en forma de un polvo que tlra debllmente a verde y que

N;;funde a 172, 8 181 . La recristallzacion por tres Veces en

:¥§ﬂ20{“;,fiﬁfdioxano—agua (l 1) da unas 4 l parues,bporrespondlenbes al

”_9251 4 de la teoria,lde plaqultasﬂbrlllantes, de un&color am

Ifllantes, cas1 incoloras, con nunto de fusion 176 5

E J M P I o 3.

“*7{11 5 partes de N-fur011—N§-benzbil hldrazin




27’ E

é@@ @@

'"ltratan en 100 volumenes dé plrldlna y con agltacion con 15

. partes de pentasulfuro fosforlco,‘con lo que la mezcla-reac—UJ

"clonal se callcnta. Tan pronto cesa 1a" reaccion exoterma, se-s5~

-1leva la temperatura a 60-65 en el curso de 50 mlnutos. Se 37‘;

 ag1ta durunte unsa hora & 60-65 s se ramonta la temperatura en

el curso de una hora hasta el reflu;o y se agita la mezcla»*'

reacclonal, de color amarillo, durante 15 horas, en ligera'ff 

'l ebul1ic1on. A continu cion se enfria hasta temperatura ambien—i

"*Aaﬁftelloe aﬂaden 50 volumenes de etanol v luego 2500 partes de

-s-agua helada en varias porciones y se agusta a punto neutro con

~golucibn acuosa. de h1drox1do SOdlCO. El E-L—uroil (2*17- -fe-f

~Tg;ni1-1 5 4 tladiazol de. la formula

*:m>’u~ u g

HC————————CH

R W__m el

\7=“;se paSa por el flltro de_ su001on, se lava con agua. fr{a v

'lfSe scca. Se obtlenen unas 6 5 partes, correspondientes al

/_“Iéé”f"é? ; 57% de la teorla, de un polvo crlstallno,uﬁasi 1ncoloro, que

;funde a 107 107 6 . Despues de recrlstalizacion por cinco ve-f

‘iﬂices en etanol-agua (3 2), se obtlenen amualtas brlllantes,

"“ffultravioleta”dan fluorescencia debllmente azul.#'

o

| ”ffklncoloras, de punto de fu31on 108 2 a 109 2 , que a 1a luz -

;?2(228 28)

912580 st

Calculado- G 63 14 H 5 54 N 12 28 S 14 05

';~7f‘jHa11ado}" c 63, 15 H3,45 12,50 s 13, 75




o
\

28.

: -Absorciéh ulktra_violeta en dioxano: )\max 521 mlllmlcras

( 5 30700)

En la tabla que s:.gue se desoriben otros compuestos -
1, 5 4o tladiazollcos que pueden prepararse segun la formulacion' .

anterlor. Los datos sobre el rendimiento se refieren al pro-, B

"‘-A?ducto bruto, y las abrev:Laturas en. la columna de la fluores-'

Kcenma son las mismas que en . el e;emplo l.
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::269'

i”f:de 60 a 65° Por ultlmo se remonta la temperatura hasta 91 re;
”ﬂ%flugo, en el curso de una hora, y se’ aglta la mezola reacclonaluv
o~ de color amarlllo, durante 12 horas, en ligera ebulllolon. Se !
“:enfria hesta temperatura amblente, se anaden 50 volum
”Gio{;etanol y luego 2500 partes de agua helada, en varlas pofolones,:
;_ v se aausta a punto neutro con solucion acuosa de hldrox1do
e __sodlco. El 2-[ 1en11-(2')]- 5 4"—me1:il-fen11-(l")7-l 3, 4-1;19.-
diazol, de la férmula B IR

""ffif.<vsjé>--f} e

’ 3se pasa por el flltro de succlon, se lava con abundante agua ;f

*ﬁgLfrla v se seca. El producto bruto, amarlllento, se reorlstallzaj

: ”en metanol—agua (231) “con- ayuda de carbon actlvo. Se obtlenen

o~ N

HC c - c, R
’~s7€ u N
§—F .




'Absorclpn ultrav1oletav

en dloxano: o

max = 329 milimiores ( 8

o m&xf? 270 mllxmlcras ('8.__75100)H

1

~ En la tabla que 31gue.éé descrlben.otros oompuestos#

"710;;' ‘w,ll 3 4-tiad1azolloos que pueden prepararse segun la formulacionw»
.f;{1; l’~>f¥_;;'f(anter10r. Los datos sobre el rendlmlento se refleren al pr
' R  fducto bruto recrlstalluado una vez. Las abrevzaturas en la co~

o lumna de la fluorescen01a son las mlsmds que en el eaemplo 1.;,'
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e o B EMPLO 5, B '-'{_.;.f}i:r &

'”7;10 2 bartes de la dlacll-hldraz1na de la formula RS

(91) HC c - c/“"’ \

\

(que puede prepararse por reacclén de 1 mol de cloruro de ;:, 

3 4-d1metox1-ben201lo con 1 mol de hldra21da del acido tlofen~'b

f55°i~;;gw;f ;'“i” ya nlngun otro aumento de temperatura, se lleva esta a 60--65O

en el curso de 15 minutos.,Se aglta durante una(hora a 60-65°




1fxien forma de crlstales flnos, de color amarillo. palldo, quedfun

fiden a 155 6—156 8 . Despues de recrlstallzac1on por tres veoesj

l3ffi“en etanol-agua (3 4), 58 obtlenen agugltas muy flnas, de color::‘

']Qlamarlllo palldo y con punto de fu51on 158 8-159 l°,>que a la

'E?i¢555'-f“{”1uz ultrav1oleta presentan fluorescen01a debllmente azul.

o ”jgng%%s;s.i Cl4H1202V282 »_”,(304,40) «,ﬁfamm

S calowlador, C ss,24 H 3,97 N 9,20
S 7 Hallade:r G 55,29 H 3 88 N 9 2

'Jl}Absor016n ultrav1ol‘ta en dloxano.

'columna de la fluorescenc1azson las mlsmas que en’ elzeaem LO.. l
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"”,V se nbserVd ya nlngun otro aumenuo de temperatura, se

"muiri5.”m“;7

M:’sa de hldrox1do sodlco. Despues de pasar POT el flltr° e suc~,:~

5 3" 4"-tlad1az0111-(2")7qurqno, de la formula

rE‘J E M P L o

lleve 1afj;

volumenes de etanol ¥ luego 2000 partes de agua en varlas por-,

clones, y por ultlmo se aausta a neutralldad con solu01on acuo-'

°1°n! lavar con agua fria~y callente v secar, se obtlenen unasva

12 9 partes, correspondlentes al 1007 de la teorla, de 21[3' “;
fen11-(l"')-l',3',4'-t1ad1azolll—(2l7L5 Z_"—fenll-(l"")—l" -

' f_en forma de un polvo amarlllo, que funde a 258-2650. Despuss

de recrlstallﬂar por tres veces en o-dlclorobenoeno, se. obtlenen .



.f.v‘,:;ﬁ,afleltradas,' amo,rlllas ¥ mu:)’ fln&s: que funden & 264’2650

7#fQ;Absorclon ultrav1letd en dloxano.

1 3 4—tlad1azéllcos que pueden prepard,rse segun la formulaclon

.. 8, 4 partes, correspondlentes'al 64 97 de la teorla, de agugltas

>dan a 1a luz ul“cravn.oleta fluorescenc:l.a fuertemente ama.rllla.
o .._KAIlallslS- 020 120 N482 ( 388 48) :

calculado.- C 61 84 H 311 N 14 42
hallado. c 61 73 H 312

: )\max" .;74 mlllmlcras (E = “
. Amax 365 mlllxnlcras (€ = 38600)) -

,max _-? 299 m:.llmlcras ( 5 = 17209) A
- En la tabla que slgue se descrlben otros compuestos

) anterlor. Los datos sobre el rendimlento “se refleren al producto

fbru.to. Los volores E senalados con ¥ son 1nseguros ‘a causa de

.\;;13 dlflCll solubllldad del compuesto;

Les abreva.aturasi* en la

ismo’ s:.gnlficad 'que_:"'e
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-*{{(Qﬁe pﬁede pfefaférée bof rea001on de 2’moles de cloruro de
;ﬁ*fafben201lo con 1l mol de- dlhldrleda del ac1do tlofen-z 5-dlcar-
i“,nbOXlllCO en plrldlna) se tratan, en- 150 volumenes de plrldlnarj
"f fy con ag1t301on, con 10 partes ‘de: pentasulfuro fosforlco, con‘
“?j'j:l;}?}%f ilo que’ la mezcla reacclonal £ callnnt':iTan pronto como n05 é
|  ';observa ya alngun ulterlor aumento de temperaturd,‘se lleva 1a -

""-iO;A '57'jvmezcla rea001onal hasta ebulllclon en el curso de 3 horas y se—w

,,ag1ta durante 18 horas mas en llgera ebulllclon.>Se enfrla has-é.

-;;;;",;_ s ta temperatura amblente, se’ anaden 50 volumenes de etanol y

f»luego 2000 partes de agua, en, erlas Dor01ones, y se aJusta

'3fa neutralldad con solu01on acuosa de h1drox1do sodlco. Despué_

«;de pder por_cl flltro de succlon;riavar con agua frla y‘luego

*-?3 alentando y secando, se_ recrlstallza el producto bruto o T

L ?;f350 volumenes de o—dlclorobenoeno con- ayuda de carbon actlvo.?c

7 Se obtlenen aprox1madamente 4 6 partes, correspondlentes al

le;68 3% de la teoria, de 2-[7'-fen11—(1"')-1' 3!,4'-t1ad1azolll— :




"’?ha%lad°=fi; 5 C ‘59 20 B8 3 10}1-

. - Absorcidn’ ultljaifﬂ,,i'qlét?': on dioxéno,., :

"N =381 milimicras (O =
,. omax T TR T
N, = 370 miliuicras ( & = 15000%)

En *la tabla que s:.gu.e se descrlben otros compuestos

' 1 3 4-t1ad1azollcos que pueden prepararse segun la formulaclon _

o anter:.or. Los datos sobre el rendlmlento se refleren al produc-—'

to bruto recrlstallzado una vez.m Los valores 6 des:.gnados con

on mseguros a causa de la _:L :'.c:x.l solubllldad' d' los com'
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*fMMde un~ polvo flnamente crlutallno y debllmente amarlllento.,/

“f  megante.j~fvu

L g

'”~fmeespues de recrlstallza01on -por tres veces en. o-dlclorobenceno,

;:se obtlenen 5 2 partes, correspondlentes al 4l l% de- la teorla,

Sl en lugar del 2-[51r1d‘l—(4')7¥ 1[_"-butil reie i

fen11—(l"27Ll 3 4-tladlezol se emplea una cantldad 1gual que

-Zilrldll—(4'l7L5-Z"" 4"-d1met11fen11— l"_7Ll 3 4-t1ad1azolv

de la formula (9), se obtlene un efecto aclarador optfco;se—




E JEMPLO 10_;‘“

,,,,,,,,, A base de- un4 solu01on acetonlca al 10% de acetllce— i
lulosa que contlene l% referldo a la ééetllcelulosa, de 2-
[3' 5'-d1met11 tlen11-(2'_7—5-[ "-bu‘blltercz.ar:x.o-fenll- 1"27-‘

e 143, 4-t1ad1azol de le :E'ormula (83) y 2.. 3',5'—dlmetll-t1en11-,.-»--

f’”j(‘?'y '5-[ ”,4"-d1metox1:t‘enll-(l"_27-l __3 4-t1ad1aaol de* la. :E‘or-“ N




Descrlto el 1nvento se declaran nuevas y de propla
_iw””ffibjéf M;imlnven01on las s1gu1entes re1v1ndlca01ones, con prlorldades
- “13M.1;: Ede las patentes sulzas N° 2307/60 del l de marzo de l 960

;1jy N° 526/61 del 17 de enero de 1. 961, ex1st1endo en ambas




5.

10,

15.

20.

25.

30.

en la que R, RQ, R3 Yy n tienen el significado indicado an-
tes, con sulfuros fosfdricos.

2. Procedimiento en conformidad con lo definido

. . . I ¢ .
en le reivindicacion 1, caracterizado por emplearse como

materiales de partida las acilhidrezinas correspondientes
e la férmula (1) de la reivindicacidn 1 cuyos radicales
heterociclicos Rl y/o R2 contienen como Unico anillo un
anille de cinco a seis miembros con un solc heterodtomo.

3. Procedimiento en conformidad con lo definido
en la reivindicacidn 2, caracterizado por emplearse como ma-~
teriales de partida las acilhidrszinas correspondientes a la
férmula (1) de la reivindicacién 1 cuyos radicales hetero-
ciclicos R y/o R, son radicales piridinicos, furdnicos o
tiofdnicos.

4. Procedimiento en conformidad con lo definido
en una de las reivihdicaciones 1l a 3, caracterizado por
emplearse como materiales de partida las acilhidrazinas co-
rrespondientes & la férmula (1) de la reivindicacidn 1 cuyos
radicales aromdticos Rl y/o R2 contienen 1 a 2 anillos hexa-
gonales zromdticos.

5. Procedimiento en conformidad con lo definido en

una de las reivindicaciones 1 a 4, caracterizado por emplearse

como materiales de partida las acilhidrazines correspondientes
a la férmula (1) de la reivindicacidn 1 cuyos resdicales Ry son
radicales bencénicos.

6. Procedimiento en conformidad con lo definido en
una de las reivindicaciones 1 a 4, caracterizado por emplearse
como materiales de partida las acilhidrazinas de la fdrmula (1)
de la reivindicacidn 1, cuyos radicales R3 gon radicales fu-

l A - S
ranicos o tiofenicos.



w0301on 7, caracterléado por efectuarse la rea001on en presen—~;5

—;c1a de una base plrldinlca.

9. Procedlmlento para la prepara01on de nueves ,j;;ﬁ~7

1 3 4-t1ad1azoles.m“§f~f¢mljj -1¢f;4 w_»~”7ﬂ";:f mg%’.fﬂ?”i

m*-; Segun se descrlbe bd re1v1ndlca en’ la presente me—f“”

‘ morla que constd de’ sesenta y tres paglnas folladas y egori-~

B wtas a maqu;na por une - sola cara.
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