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MEMORIA DESCRIPTIVA
que se presenta para unir a la solicitud
. de
PATENTE DE INVENCION
formulada el 9 de Febrero 1.961, con el nim. 284,995
en
EsSPafia
por VEINTE ailos
a nombre de N.V. PHILIPS'GLOEILAMPENFABRIEKEN, entidad holan

-desa, establecida ens Emmasingel 29, Eindhoven, Holanda, por:

"MEJORAS INTRODUCIDAS EN LA FABRICACION DE COMPUESTOS
BIOCIDAS"
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La patente belga mim. 567.166 de la solicitante osta-
blece que los derivados de amino~triazol que contienen fésﬁg
ro de la férmula general

R

I~ NH
RZ”’,N ] ﬁ____gig; 2
R X¢ P ,

B~y o

o une forma tautomérica de la misma, fdrmula en la que Rys» Ro,

Rsly_Ré representan restos de hidrocarburos aliféticos, .-

‘Rs'representa hidrdgeno, un grupo alguilo, clcloalquilo, -
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arilo, o arilalquilo, en los que pueden estar presentes uno
o mis substituyentes y/o ligaduras no saturadas, y X repre
senta un 4tomo de oxfgeno o azufre, son activos contra or-
ganismos nocivos, por ejemplo, mohos, insectos y ardcnidos.

La solicitante ha encontrado ahoré‘que clertos come
puestos de acuerdo con la férmula precedente, en los que =
uno de los Atomos de hidrdgeno del grupo amino estd substi
tuido por un grupo alquilo o fenilo, y en los que ademds -
Rl’ R2, R3 Yy R4 representan grupos metilo y R5 un grupo ==
fonilo o un grupo alquilo con 2 a 6 Atomos de carbono y X°
ox{geno, tienen la misma actividad y, en contraste don los
compuestos ya conocidos tienen una actividad residual par-
ticularmente prolongada.

La invencidn se reflere a nuevos derivados bis-(di-
metilamido}fosforil-amino-triazol, biocidaes, de la férmula

general
CH,
5‘\\\
N _—H
S\N/ N=0/

o una forms tautdmera de la misma, forma en la que X desig
na - un grupo alquilo con 2 a € dtomos de carbono a un grupo
fenilo, y R representa un grﬁpo.alquilo con 1 a 4 dtomos -
de carbono o un grupo fenilo, clorofenilo o metoxi-fenilo
que puede contener un grupo metilo.

Los compuestos en los que R representa un grupo me=-
tilo, etilo, fenilo, 4-metoxi~fenilo o 4~c¢lorofenilo, tie~
nen una sctividad insecticide y acaricide muy buena. Bl Ul
timo grupo es particularmente activo contra larvas de esca
rabajos, por ejemplo las del escarabajo colorado.
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La actividad residual de los compuestos de acuerdo
coh la invencidn es sorprendentemente prolongade. Esta ac-
tivided fud determinada, entre otros, contra la mosca ne--
gre (activided insecticida) y la arafiuela roja (actividad
acarici:da).

Mientras que los compuestos conocidos, en los que R
representa hidrdgeno, la activided ha disminufdo a aproxi-
mademente 30% del valor original 7 dfas después de la admi
nistracidn y ere substancielmente cero despuds de une quin
cena, la actividad insecticide de, por ejemplo, el compues
to en el que R representa un grupo fenilo en el primer ex-
perimento mencionado era 97% treinta y cinco afas después
de la sdministracidn y 76% del valor original 41 dfas des-
puds de la administracidn; en otro experimento la activided
ecaricida de este compuesto 28 dfas despuds de 1la adminis-
tracidn era adn 88% y 35 dfas despuds de la administracién
ere ain 77% del valor original.

Compuestos en los que R representa un resto alqullo
con 1 a 4 4tomos de carbono tienen une activided funglcida
satisfactoria particularmente contra roys. El compuesto en
el que R representa un grupo metilo o etilo tiene una actl
vidadAsintémica particularmente intense; esto es vdlido en
particuler pars el derivado metilo. Esto fud establecido =
entre otros, en experimentos con roya de cebada, manzano y
pepino.

Sobre la base de las propledades antes deecritas, -
los compuestos de acuserdo con la invencidn pueden ser ussa=-
dos como constituyentes activos de composiciones para com-
batir organismos nocivos, por ejemplo mohos, en particuler
roya, insectos, en particular aphis fabae, y ardcnidos, en
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particular le arefiuela roja. Como resultado de la actividad
residual prolongada, los compuestos son particularmente d-
tiles como cgﬁjtituyentes activos en composiciones para -~
compatir aphis fabae y arafiuele roje.

' Los compuestos de acuerdo con la invencidn pueden -
ser preparados de varias meneras. Por derivado aminotria--

zol debe entenderse un compuesto de la férmula

Hi: — /N<R

====5’0\~::s’"‘N

o un tautdmero de la misma, férmula en la que R y X tienen
los significados precedentes. La introduccidn del grupo --
bis(dimetilamino) en un derivado de amino triazol puede -~
efectuarse, por ejemplo, en una etapa haciendo reaccionar
un halogenuro bis=-(dimetilamino)fosforilo con el derivado’
en cuestidn. Da preparaclén de compuestos de acuerdo con -
la invencidén tembidn puede ser realizada de manera adecua=-
da en dos etapams de reaccidn haciendo reaccionar el deriva
do de esminotriazol en cuestidn con un holagenuro de fosfori
lo o con un dihalogenuro amidofosforilo y convirtiendo lue
go ol producto resultante en un producto final por reac=--
cidn con dimetilamina.
Estas reacciones son.realizadas preferentemente en
presencis de un agente fijador de halogenuro de hidrdgeno.
Un método adecuado para llevar a la préctica las --
reacciones precedentemente mencionadas es, ademds, aquél en
que es usado como material de partida un derivado aminotris
zol en ol que el 4dtomo de hidrdgenc del grupo NH del nd---
¢leo estd reemplazado por un dtomo metélico, por ejemplo so
dio o potasio. Deben ser consideradas las sigulentes formas
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de preparacidn:
e) La reaccidén de un derivado aminotriazol, preferen
temente en presencia de un agente fijador de halogenuro de
hidrégeno, con un compuesto de la férmulas
N3
Hlg - P—.ES/‘MN \CHS
/0115
\CH
férmula en que Hlg representa un dtomo de haldgeno y prefe
rentemente un dtomo de cloro; '
b) La reaccidn de un derivado aminotriazol, en el =--
que el dtomo del grupo MNH del ndcleo estd reemplazado por
un dtomo metdlico, preferentemente de sodio o potasio, con
un compuesto de la férmulas

/N/ CH

ng - P—=0

GH3

férmla en la que Hlg tiene el significado precedente;

c) La reaccidn de un derivado de aminotfiazol con =--
halogenuro fosforilo, preferentemente el cloruro, seguido
de la conversidn del producto resultante con dimetilaminaj;
ambas reacciones preferentemente en presencia de un agente
fijador de halogenuro de hidrdgenos .

a) La reaccidn de un derivado aminotriszol, en el --
que ol Atomo de hidrdgeno del grupo >NE del ndcleo estd -~
reemplazado por un Adtomo metdlico, prgferentemente sodio o
potasio, con halogenuro fosforilo, y preferentemente al clo
ruro, segulda de la conversidn del producto resultante --
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con dimetilamida, preferentemente en presencia de un asgen-
te fijador de Halogenuro de hidrégeno;

e) La reaccidn de un derivado de aminotriazol con un
dihalogenuro de dimetilamido-fosforilo seguida de la con--
versién del producto resultante con dimetilamina; ambas --
reacciones preferentemente en presencla de un agente f1ja-

“dor de halogenuro de hidrdgeno;

f) La reaccidn de un derivado de aminotriazol, en el
que ol dtomo de hidrdgeno del grupo DNH del micleo estd -
reemplazado por un dtomo metélico, preferentemente sodio o
potasio, con un dihalogenuro dimetilemidofosforilo, segui=-
da de la conversidn del producto resultante con dimetilami
ne, preferentemente en presencia de un agente ligante de -
halogenuro de hidrdgeno. "

Otros métodos que deben ser considerados para la
preparacién de les compusstos de acuerdo con la invencidn
sons ,

g) La reaccidn de trihalogenuro de fdsforo, y prefe-
rentemente el tricloruro, con un derivado de aminotriazol,
proferentemente en presencla de un agente fijador de halo-
genuro de hidrdégeno o con un derivado de aminotriazol en =
ol que ol {tomo de hidrdgeno del grupo SNH del nicleo estd
reemplazado por un Atomo metdlico, preferentemente sodio o
potasio, seguida de la conversidn del producto resultante
con dimetilamina y oxidacidn, por ejemplo con perdxido de
hidrégeno, del derivado &cido bis-(dimetilemido)fosforoso
formado. ' |

h) La reafcidn de un delhalogenuro del dcido dimetila
midofosforoso, y preferentemente el dicloruro, con un deri
vado de aminotriazol en el que el Atomo de hidrdgeno del -
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grupo >NH del micleo estd reemplazado por un &tomo metélico,
preferentemente sodlo o potasio, seguida de la conversidn
del prodiucto resultante con dimetilamids, y oxidacidn, por
ejemplo con perdxido de hidrdgeno, del derivado de édcido -
bis(dimetilamldo)fosforoso formado. -

1) La reaccién de halogenuro de dcido bis(dimetilami
do)fosforoso y, preferentemente el cloruro, con un deriva-
do aminotriazol, preferentemente en presencia de un sgente
fijador de halogenuro de hidrdgeno, o con un derivado de -
aminotriazol en el que el dtomo de hidrdgeno del grupo HNH
del nicleo estd reemplazado por un dtomo metdlico, prefe--
roentemente sodio o potasio, segulda de una oxidacidn del -
producto resultante, por ejemplo con perdxido de hidrdgeno.

Son particularmente Importantes para la prepara--
cidn préctica de los compuestos de acuerdo con la inven---
cién, los :métodos mencionados bajo a a f.

Las reacciones precedentes son preferentemente =~
realizadas en presencia de un sclvente del derivado de ami
notriazol., De acuerdo con la naturaleza de este compuesto
y sus substituyentes, se elegira un solvente no polar o -~
més o menos polar. Como tales pueden ser usados, por ojem-
plo, hidrocarburos alifdticos y aromiticos, por ejemplo =--
dter de petrdleo, y benceno, éteres alifdticos, aminas ter
ciarias, por ejemplo piridina, nltrilos, por ejemplo aceto
nitrilo, cetonas, por ejemplo ascetona y metiletilcetona, -
ésteres, por ejemplo acetato de etilo, alcoholes, por ojem
plo metancl y etanol, y ademés, por ejemplo, nitrobenceno,
tetracloruro de carbono y dimetilformemida. |

Para los compuestos metélicos, por ejemplo aque=--
llos de sodio y potesio, deben preferirse solventes pola=--
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. res, por ejemplo acetonitrilo.

| Como agentes fijadores de halogenuro de hidrdgeno se
usan preferentemente aminas terciarias por ejemplo trialqui
lemines, por ejemplo trimetil y trietil amina, y N,N-dial-
quilanilinas, y ademds piridina y en particular homélogos
de la misma, las picolinas, lutidinas y colidina y mezclas
de éstas.

Otro grupo de agentes fijadores de deido que pueden
ser usaedos de menere particularmente ventajosa cuando se -
realiza el método de acuerdo con la invencidn mencionado -
bajo a, comprende compuestos metdlicos y de emonio, por ~-
ajemplo, los dxidos, hidrdxidos, carbonatos, bicarbonatos,
alcoholatos y sales de dcido carbdnico. Son particulermen-
te adecuados los de magnesio, calclo, bario y zinc y partl
cularmente los de sodio y potasio. Un método muy adecuado
es aquél en que se usa un alcoholato motédlico alcalino.

Como es sabldo, los halogenuros de fosforilo, halo-
genuros de fdsforo y halogenuros de acido fosforéso, por -
ejemplo halogenuros dcidos, son sensibles a la accidn del
agua y soluclones de hidréxidos metdlicos. Por lo tanto, -
en general el método de acuerdo con la invencidn se reali-
zard en medio anhidro.

Elrmétodo mencionado bajo a temblén puede der muy -
buenos resultados si como agents fijador de 4cido se usan
hidrdxidos alcelinos o hidrdxidos alcalino-térreos o carbo
natos o bicarbonatos de estos metsles. Pueden obtenerse ~--
rendimientos particularmente buenocs de los compuestos de -
acuerdo con la invencidn, por ejemplo, si un derivado de -
aminotriazol es disuelto en une mezcla de un alcohol de ba

jo peso molecular, por ejemplo metenocl o etanol, y se agre
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ga & la solucidn resultante la cantidad de una solucidn -
de 30-50%, en peso de hidrdxido alcalino en agua, tedrica~
mente requerida para ligar el hidrdcido y el halogenuro de
bis=(dimetilamido)fosforilo liberados.

En el método & pueden ser obtenidos también buenos
resultados 81 el método es realizedo con una dispersidn de
un derivedo de aminotriazol en uns solucidn o suspensién -
acuosa concentrada en un hidrdxido alcalino o hidrdxido al
calino-térreo,

Las reacciones en las que se usa una emina tercia--
ria como sgente fijador de halogenuro de hidrégeno son rea
lizadas, por ejemplo a una temperatura comprendida enirs -
0 y 100°C y preferentemente entre 40 y 80°C. Cuando se usan
compuestos metélicdé o de amonio como agentes fljadores de

doido, la reaccidn también puede realizarse 8 la temperatu

ra normal, por ejemplo entre 15 y 30°C. En esos casos, la
temperatura de reaccién es elegida preferentemente algo in
ferior, por ejemplo entre =10 y =10°C; esto es vAlido par-
ticularmente sl las reacclones se realizan en un medio acuo
80, particularmente en un medio homogéneo.

3¢ ha encontrado que el agente fijador de halogenu-
ro de hidrdgeno usado, si es un compuesto metélico o de =--
emonlio o,una amina tercilaria, no tlene influencla scbre la
naturaleza de los productos resultantes.

Se aclara que los derivados de sminotriazol usados
en ol método de acuerdo con la invencidn que, ademds del -
grupo SNH all{ presente, contlenen edn dos &tomos de nitrd
geno, puede producirse en formas tautémeras. Esto signifi-
ca que el Atomo de hidrdgeno ligado & un &tomo de nitrdge=-
no cfclico no tiene una posicidn fija. De actierdo con las

-9 - | | 24@%5
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concepciones expresadas sobre ésto en la literatura, ésto -
significa que el dtomo de hidrdgeno y el 4tomo de nitrdge
no son intercambiables (ver por ejemplo J. Org. Chem. XV11l,
peg. 196, 1953). Por lo tanto deberfa esperarse que en ol
método de acuerdo con la invencidn en estos casos, se for
mesen més productos isdmeros, uno junto al otro. Sin embar
go, se ha ancontrado que en todos los casos se obtienen --
substancialmente un sdlo producto final.

Las reacciones descriptas bajo & - i para la prepa-
racidn de compuestos de scuerdo con la invencidn pueden --
ser considerades como realizaciones un método més general
que se caracterlza porque un derivado de amlnotriazol de -
la férmula

HN —— Gfg;:zﬂa
N — C
o un tautdémero de la misma, férmula en la que R,y X tienen
los significados precedentes, se hace reaccionar, preferen
temente en presencia de un agente fijador de halogenuro de
hidrégeno o un derivado de aminotriazol enel que el dtomo
de hidrdgeno del grupo SNH del nicleo estd reemplazado por
un 4tomo metélioo, preferentemente sodio o potasio, con un
compuesto de la férmula generals.
Yi
Hlg - P f—=-—_—-j-==-(0)n
, Yé
f8rmula en la que Hlg representa un dtomo de haldgeno, pre
ferentemente un Atomo de cloro, Y, e ¥, representan, ambos,
haldgeno, preferentemente cloro, o cads uno representa N(GH3)2

-

- 10 =

< 284995



10

15

20

25

30

) Yi representa este'grupo e Yé haldgeno, preferentemente
cloro, y, sin=1e ¥, e Y, representen dtomos de mm.1dge-
no, el producto resultante es convertido con dimetilamina,

ostn=1, Yi representa el grupo N(CH e Y, representa

)

haldgeno, el producto resultante es congeitidpzcon dimetila
mina, 0 81 n = 0 e ¥, e Y, representan dtomos de haldgeno,
el producto resultante es convertido con dimetilamina y se
guido por una oxidacidn, o si n = 0, Y, representa el gru-
po N(Gﬂs)z, el producto resultante es oxidado.

A fin de que la invencidn pueda ser fécilemte lleva
da a la prdctica, se describird a continuacidn més detalla
demente, & titulo de eJemplo, la preparacidn de compuestos

de acuerdo con la invencidn, con referencia a los ejemplos

siguientes:

EJEMPLO 1.~

4,1 gr. de sodlo fueron agregados & 75 cm§ de meta=-

<

nol. 3l gr de 3-metil-amino-5-feniltriazol-1,2,4 fueron --

agregados a la solucidn resultente. El metanol fué elimina
do de la solucidn as{ obtenida, por evaporacidn. El residuo
fud suspendido en 200 cm de acetonitrilo anhidro. 32 om®

de cloruro de bis-(dimetilamido)fosforilo fueron agregados

.8 la solucidn, despuds de lo cual la mezcla fud hervida --

durante aproximedsmente 60 minutos. El acetonitrilo fué --
evaporados el residuo fud vertido en agua y extrafdo con -
éter. La solucidn éterea fud lavada con una solucidn de hi
drdxido de sodio 2N y luego con agua. Despuds de secar so-
bre sulfato de sodio, el §ter fud evaporado. La substancia
slida remanente (44 gr) fud cristalizada en una mezcla de
3 partes de alcohol y 1 parte de agua. Rendimiento 40 gr -
(= 73% del rendimiento tedrico) de N-bis-(dimetilamido)fos

284995

-11-



-7

10

20

25

30

foril-3-metilamino-5-feniltriazol-1,2,4 cristalino. Punto
de fusidn 1350C.

EJEMPLO 2.~

En forma andloga al gétodo descripto en el ejemplo 1
1, se obtuvieron 32 gr (= Véz del rendimiento tedrico) de
N-bis-(dimetilamido) fosforii-?-(4'-clorofenil)amino-s-fe-
niltriazol-1,2,4 y 18 cmg de cloruro de bis-(dimetilamido)
fosforilo. Punto de fusidn 119°C.

EJEMPLO 3.~

A'una mezcla de 28 gr de 3-fenllamino-5-feniltriazol-
1,2,4 20 gr de colidina y 200 cm® de acetonitrilo, se agre
garon & gotas; 28 gr de cloruro de bis-(N,N-dimetilamino)fqg
forilo a 209C con agitacidn. La mezcle resultante fud alma
cenads & 200C dﬁrante una pocas horas con agitaclén. Luego
el acetonitrilo fué separado por destilacidén al vacfo. El

~ residuo fud extrefdo con dter. Después de la evaporacién -

del éter quedaron 40 gr (= 93% del rendimiento tedrico) de
N-bis(dimetilamido)fosforil=3~fenilamino=5-feniltriazol-1,
2,4, en forma de un aceite.

EJEMPLO 4.-

35 gr de 3-metlilamino-5-feniltriazol-1,2,4 fueron -
agregados a una solucidn de 11 gr de hidrdxido de sodio en
15 cmd de agua y 120 cm® de acetona, con agitecidn. Luego
se agregaron 40 cm3 de cloruro de bis-(dimetilamido)fosfo-
rilo a la solucidn resultante, a 30-350C, también con agi-
tacidn. Despuds de agltar durante 45 minutos a 30-359C, la
mezcla fud vertida en 480 em® de solucidn de hidréxido de
sodio 1N. El precipitado resultante de N-bis(dimetilamido)
fosforil=3-metilamino=5-fenlltriazol-1,2,4 fud separado ==
por aspibacién, lavado con ague y secado. Rendimiento 42,5

P R N i
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gr (70% calculado sobre el derivado triazol).

De menere sndloga a la del ejemplo 1 se prepararon
entre otros N-bis-(dimetllamido)fosforil-3-n.butilemino=5-
feniltriazol~-l,2y4; N-bis(dimetilamido)fosforil-3-(4'-metoxi
fenil)amino-5-feniltriazol-1,2,4; N-bis(dimetilamido)fosfo
ril-3-(2-metil=4-clorofenil)amino=-5-feniltriazol-1,2,4; Ne-
bis(dimetilamido)fosforil-3-fenilamino=5=isopropiltriazol-
12,4; N-bis(dimetilamido)fosforil-3-fenilamino~5-amiltria-
201-1,2,4; N-bis(dimetilamido)fosforil-3-etilamino-5=amil-
triszol-1,2,4; y N-bis(dimetilamido)fosforil=-3-n.butilemi-

. no=5=gmiltriezol-1,2,4.

Un compussto de acuerdo con la invencidn puede ser
trabajado de manera conocide para producir una composicidn
para combatir organlsmos nocivos. '

Para este fin, tal compuesto puede ser mezclado con
materiales excipientes, sdlidos o 1iqu1dos, 0 puede ser --
disuelto en ellos y, sl fuera deseable, enriquecido con -=-
sgentes dispersantes, emulsificadores y/o humectantes. De
este manera pueden prepararse por ejemplo, aceites misci--
bles, polvos humectables y polvos.

Para la preparacidn de aebéites miscibles, el compues
to activo es vertido en un solvente poco soluble en agua y
se agrega un emulsificador a la solucidn. Solventes adecua
dos son, por ejemplo, xlleno, tolueno, dioxano, destilados

de petrdleo, que son ricos en compuestos aromdticos, por -

ajemplo nafta solvente, dos ilados de aceite de alquitrin,
ademds tetralina, ciclohexano o mezclas de estos Lfquidos.
Como emulsificadores pueden usarse entre otros éteres de -
alquilfenoxiglicol, ésteres de 4cidos grasos y polioxieti-
len sorbitanc o steres de fcidos grasos y polioxietilen -

5 /e e
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sorbitano o 4steres de Acidos gfasos ¥ polioxietilen sorbi-
tol. ‘

La comcontracidn del compuesto activo en el 1lfgquido
poco soluble en agua ho estd limitada a limites estrechos.
Esta puede varlar, por ejemplo, de 2 & 50% en peso. Antes

" de su uso, los aceites miscibles son emulsificados en agua.
Como regla, la concentracidn del compuesto activo en estas
emilsiones acuosas estd compredida entre 0,01 y 0,5% en pe
80,

Polvos humectables pueden ser preparados mezclando

y moliendo el compuesto'activo con un material excipiente -
inerte sdlido, como regla en presencia de un agente disper-
sante o uni.agente humectante, Antes de su uso, los polvos =
humectables son dispersados en un l{quido preferentemente -
en agus.

Como material excipiente deben ser considerados el
blanquizal, tierra de diatomeas, caolfn, dolomita, telco,
yeso, tiza, bentonits, atapulgita,’kieselgur, celita, ase~-
rrin, polvo de tabaco o cdscara de coco molida. Agentes dis
persantes adecuados son sulfonatos de lignina y sulfonatos
de naftaleno. Como agentes humectantes pueden usarse sulfo
natos de alcoholes grasos.

Tampoco en los polvos humectables la concentracidn
de los compuestos activos estd limitada a 1fmites estrechos.
En general se elegird la concentracidén entre 10 y 80% en pe
80.

Pueden prepararse polvbs poniendo un compuesto acti
vo, como tal o dlsuelto en un solvente, sobre un material
exeiplente sdlido, Durante su uso la preparacidn as{ obte-
nida es atomizada en el aire en una condicidn seca y fina-
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mente pulverizada, Estos polvos también pueden ser prepara-
dos de la ménera‘descripta para la preparacidn de polvos hu-
mectables eligiendo materiales excipientes adecuadamente li-
vianos. Como materiales excipientes deben ser consideradas =
las substancias que se han mencionado en la descripecidn de la
preparacién de polvos humectables. Como regla, la concentra=-

0ién de los compuestos activos_en los polvos es inferior que

la de los polvos humectables o aceites miscibles, peroc mayor |
que la concentracidn de los compuestos activos en las disper
siones o emulsiones obtenidas diluyendo polvos humectables o
aceites miscibles con 1fquido. Los polvos a menudo contienen
de 1 a 204 en peso de la substancle activa.

Esta solicitud que corresponde a la presenteda en Ho-
lenda el 12 de Febrero de 1.962. bajo el mim. 274.692 se aco
ge & los beneficios del artfculo Bl del vigente Estatuto so-
bre Propiedad Industrial.

-NOTA -

Los puntos de invencidn propia ¥y nueve que se presen=-
tan para que Sean obJeto de esta solicitud de Patente de In--
vencidn en Espafia, por VEINTE afios, son los siguientes:

le= Mo joras introducidas en la preparacién de'compueg
tos de la férmula general:

0 ¢——P , ~—y R
ey N G
cH,— ~x

o formas tautdmeras de la misma; en la que X designa un gru-

po alquilo con 2 a 6 dtomos de carbono o un grupo feni---
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lo ¥ R representa un grupo alquilo con 1 a 4 dtomos de car-
bono o un grupo fenilo, clorofenilo o metoxifenilo, que pue
de contener un grupo metllo.

2.- Método de preparacidn de compuestos de acuerdo -
con la reivindicacidn 1, caracterizado porque un derivado -
de aminotriazol de la férmula

H
. HNl ':"— C}N

o una forma tautémera de la misme, férmula en la que R y X
tienen los significados precedentes, es hecho reaccionar, =
preferentemente en presenclia de un agente fljador de haloge
nuro dehhidrdgeno o un derivado de aminotriazol, en el que
el 4tomo de haldgeno del grupo >NH del micleo estd reempla
zado‘per“un‘ﬁfbho ﬁetélico, preferentemente sodio o potasio,
gon un compuesto de la férmula general
’ Hlg - P ========(°)n
Y

2
en que Hlg representa un 4tomo halégeno, preferentemente =--

un dtomo de cloro, ¥, e Y, reprosentan ambos haldgeno, pre-
ferentemente cloro, o cada uno N(CH5)2 o Yi representa este
grupo o Yé representa haldgeno ¥ preferentemente cloro y, -
sin=1eY¥, eY¥, representen dtomos de haldgeno, el pro--
ducto resultante es convertido con dimetilamina, o, si n =1,
¥, = N(CHg), e ¥, reprosenta haldgeno, el producto resule=
tante es convertido con dimetilemina, o si n_- 0 e Yl e ==

Y, representan dtomos de haldgeno, el producto resultente
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es convertido con dimetilamina seguido por una oxidacién, O,
sl n = 0 e Y, representa N(GHS)Z e Y, representa haldgeno, -
el producto resultante es convertido con dimetilamina segui-
do por une oxidacién, o, sin - 0 e ¥, e Y, representan em--
bos N(GHs)z, el producto resultante es oxidado.

3.- Mejoras introducidas en la preparacidn de composi-
ciones ‘para convertir organismos nocivos y particularmente -
insectos, arsfiuela roja o roya, caracterizada porque dichas
composiciones contienen como substancla activa un compuesto
de la férmula general |

CH
N H
N ¢—
CH 0~é~——P”’/’y - ‘\\\N‘\\~R

o una forma teutdémera de la misme, férmula en la que X desig
na un grupo alguilo con 2 a 6 dtomos de carbono o un grupo =
fenilo y R representa un grupo alquilo con 1 a 4 dtomoa de =~
carbono, o un grupo fenilo, clorofenilo o metoxifenilo que =~
puede comprender un grupo metilo.

4,- Mtodo de preparacidn de una composicién para com
batir organismos nocitvos y particularmente insectos, arafiue-
la roja o roya de acuerdo con la reivindicacidn 3, mezelando
una substencia activa con un materisl excipients sdlido o li
quido, si fuerg deseable con la adicidn de substancias acti-
vadoras de superficle, caracterizado porgue como substancia

‘activa se usa un compuesto de la férmla general

CH
3N
R S
) T R
053‘\\ N,/’//, N o c“\.N
033/ X

284980
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o una forma teutémera de la misme, férmula en la que X de=
signa un grupo alquilo con 2 a 6 dtomos de carbono o un gru
po fenilo, y R representa un grupo alquilo con 1 a 4 £tomos
de carbono o un grupo fenilo, clorofenilo o metoxifenilo, -
que puede contensr un grupo metilo.

5.~ Método para convatir organismos nocivos y parti-
cularmente insectos, arafiuela roja y roya, usando un agente
de acuerdo con la reivindicacidn 3.

6.~ Mojoras introducidas en la preparacién de com---
puestos biocidas.

Tal y cbmo se he descrito en la memoris que anteceds,
y con los fines que se han especificado.

Esta memoria consta de 18 hojas escritas a méquina -

por una sola cara.

Madrid,

10 ABN, 197

284995
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