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'fluormstildinitro-1,3—£enilendiamina ¥ a su empleo como

herbiéidas. Este invento proporciona una clase de compues-

_encventra entre los grupos nitro del anillo se denomina N3.

Este invento se refiere a nuevos compuestos de tri-

tos de 2,4=~dinitro-1,3-fenilendismina N-sustituidos con un
sustituyente trifluormetilo o haldgeno'en la. posicidn 6

del anillo aromitico, que poseen une notable ectividad her-
bicida, ' R

Los herbicidas de este invento pueden ser definidos

por la férmule

donde X es trifluormetilo o haldgeno, como cloro, bromo,
yodo o fldor y R1, 32, R3 y R4 estdn seleccionados cada uno
de ellos entre hidrdgeno, alquilo, alquenilo y alquinilo,
con la condicidn de que por lo menos uno de dichos grupos
R es un grupo hidrocarburo. Asimismo, Ry~Rp y/o R3-R4 pue-
den represgentary una'porcién de un grupo ciclico, por ejem-
plo una cadena alquilénica, para former wa grupo heteroc{~
clico que contiene dtomos de carbono ademds del dtomo de nif
trdgeno que es el punté de unién al anillo aromdtico.

Por conveniencia en la denominacidn de los compues-
tos, el nitrdgeno aminico adyacente al grupo trifluormetilo

o 8l haldgeno se denomina N' y el nitrégeno aminico que se

Asi, los sustituyentes nitro se encuentran en las posicio-

pes 2 y 4 del anillo aromitico y el grupo trifluoruetilo o




10

15

20

25

30

- alquilo inferior, alquenilo inferior y alquinilo inferior
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haldgeno se encuentra en la posicidn 6 del anillo aromdti-
0. Se observard en le defimicidn anterior, que cualquiers
de los mitrégenos amfnicos N! o N3 puede contener por lo
menos un sustituyente, quedando excluido con ello el com-
puesto no sustituldo que contiene dos grupos amino (-NHQ).
Como ejemplos tipicos de 1os.grupos represgentados

por Ry, Ry, Ry ¥y R, antes definidoes ciﬂaremos'hidrégeno y

conteniendo hasta unos 6 dtomos de carbono, inclufdos los
andlogos ciclicos de los mismog asil como los derivadog ha=-
logenados, hidroxilados y alcoxilados (alcoxilo inferior)
de los mismos. Los grupos representativos son metilo, etilo
nspropilb, isopfopilo, n-butilo, sec~butilo, n~pentilo,
sec-pentilo, n-hexilo, alilo, 2-butenilo, 2-butinilo, 3~bu-
$inilo, metalilo, 2-pentinilo, 2-hidroxietilo, 2=bromoeti-
lo, 2-metoxietilo, 3-etoxipropilo, 2,2~dimetoxietilo, 2-clo
roalilo, 3-cloropropilo, 4-hidroxi~2-butinilo, 1-metil-2-
netoxietilo, 2-bromoalilo, propinilo, 4~cloro-2-butenilo,
4~bromo-i~butenilo, 3-yodo-2-~pentenilo, 4-cloro-2~butinilo,
cicldhexilo, ciclobropilo, ciclobutilo, ciclohexenilo y si~
milares. o
Ademis, Rq-Ry y/0 Ry-R, pueden representar un frag-
mento de un anillo del cwel forma parte el nitrdgeno emini-
co, como el ilustrado por la estructura "Q\_/?’ donde 2
es un grupo alquileno que contiene de 2 a 6 dtomos de car-
bono en la cadens y opcionalmente otros dtomos como oxigeno
Yy nitrégeno. Estas uniones comprenden grupos dimetileno,
trimetileno, tetrametileno, dietilenoxi, dietilenimino y
hexametileno.

" Una clese preferide de compuestos de acuerdo con
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este invento es-aqpéliar en la. que X es trifluormetilo,
Ry es hidrdgeno, R, v By estdn seleccionados cada uno de
ellos entre hidrdgeno y alquilo de 1 & 5 4tomos de carbono
¥ Ry es alquilo de 1 a 5 dtomos de carbono. Asi, son ejem=
plos representativos de grupes alguilo el metilo, etilo,
n—propilb, isopropilo, sec—butild, séc-pentilo.y similares.
De preferencia, el nimero totel de dtomos de carbono repre-
sentados por R1 ; R, + R3 + R4 es de 4 8 8 aproximadamente.
Los compuesios en los que Rj y 32 son hidrdgeno representan
une clase preferide. | , .
Como ejemplos representativos de estos compuestos
preferidos citaremos los siguientess _
Meseo-butil-N3,N3-dimet11-2, 4-dinitro-6=trifluornetil-1, 3
fenilendiamina, ,
Neet11-N3, N3=dietile?, 4-0int tromG=trifluornetbilel , 3-Fenin
lendiamina, _ o _
Nlenetil-N=sec~butile2 , 4~dini tro-G=trifluornetil-1, 3~feni-
lendiamina, .
Neetil-N3-sec-butil-2 ,4-dini tro-6=trifluormetil-1, 3~foni-
lendiamina, r
N1eneti1-N3,N3~di-n-propile2 ,4-dinitro-6-trifluormetil-1, 3-
fenilendiamina, |
N3, N3wdi-n-propil=2 ,4-dinitro~6-trifluornetil-1, 3=fénilen~
diamina, |
N1-metil-N3,N3-dietiL-2,4—dinitro-6—trifluormetil—1,B—feni-
lendiamina, _ e
N'=n=propil-N3,¥-dietil-2,4-dini tro-6-trifluormetil=1, 3~
fenilendiamina, _
N1-sec—pentil-N3,N3-dimetil-2,4-dinitro—6~trifluormeti1-1,3-

fenilendiamina,
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_N3-sec-but11~2,4—dinitro~6-trifluormetil~1,3~fenilendiamina

‘entre hidrdgeno y alquilo de 1 & 5 dtomos de carbono. De

' -5 =
Ry w7 ey 30
£ W o B [
STEUII
N3,N3-dietil—2,4—dinitro-6—trifluormetil~1,3~fenilendiamina

N3-(3~pentil)wp, 4-dinitrom6=triflnormetil-1, 3~Ffonilendia~

mine,

N3=(1=netil-2=metoxietil)=2,4=dini tro~6~trifluormetil~1, 3~
fenilendiamina, | '
Los compuestos 6-~halogenados preferidos son ague=—
1los en 108 que X es bromo o cloro, Ry es hidrdgeno, R, es-
td seleccionado entre hidrdgeno y alquilo de 1 & 3 dtomos

de carbono y R3 Yy R4 estdn seleccionados cada uno de ellos

preferencia, los compuestos son no simétricos; es decir,
~-N <R1 ¥y =N <R3 son diferentes y el nimero total de

B Ry ‘ |
dtomos de carbono representados por RS + R4 es alrededor de
2 a8, ' '

Son sjemplos representativos de compuestos 6~halo~
genados preferidos los siguientes: )
Nlmet11=N3, N3mdie til=2 , 4~dini tro~6=bromo=1, 3=fenilendiamin

na, |
Nl=meti1l-N-sec—butil~2 ,4~dini tro~6-cloro—1,3~fenilendia~
mina, ' '
Nl—etil-N3-sec-butil-2 ,4-dinitro~6-bromo~1, 3~fenilendiaming
Nleme i1~k , N3mdion=propile2 y4=dini tro=6=cloro=1, 3~feni=
lendiamina,
13, N3~din-propil-2, 4~dinitro-6-cLloro=1, 3-fenilendiamina,
Nl-notil-N3,N3-dietil-2, 4~dinitro-6~cloro=1,3~fenilendia~
ming,
N3, N-dietil-2 ,4-dini tro-6=bromo=1, 3~fenilendiaming,
N1—seé-pentil-N3,N3—dimetil-2,4-dinitro~6—cloro-1,3—feni—

lendiamina,
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‘1inos o liguidos de elevado punto de ebullicidn. En gene-

Ios compuestos de este invento son gélidos crista-

ral son solo ligeramente solubles en ague y son moderada~
mente solubles en los disolventes orgdnicos habituales co-
mo etanol, acetona, éter y benceno. Los compuestos se pre—
paran fdcilmente por reaccién de una o dos eminas o amonia-
co con un 2,4-~dihalo-3,5~dinitrobenzotrifluorure o 1,2,4~

trihalo-3,5~dinitrobenceno de acuerdo con la siguiente

ecuacidns
R1 Ro
2
: o e A%
2 MmN X o
+ Ry ——
, R y
N0,

donde Z es un haldgeno renctivo cono cloro o bromo y X,
Ry Ry, Ry ¥ R, tienen el significado dado anteriormente.
Cuando Ry y Ry, son igusles a R3,y R4, es decir,
cuando el grupo amino N1 sustitufdo es igual al grupo amino
N3 sustitufdo en el producto resultante, la reaccidn tiene
lugar en unaAsola etape utilizando por lo menos 4 moles de
aning por céda mol de 2,4-dihalo-3,S;Ginitrobenzotrifluoru—
ro o de 1,2,4~trihalo-3,5~dinitrobenceno. Cuando Ry y Ry
son diferentes de R3 ¥ R4, la reaccidén requiere dos etapas
en cadas una de las ouales se emplea una amina diferente
(o amoniaco), En la primera etapa, se hacen reaccioner al-
rededor de 2 moles de la awina qué forma el grupo §3 con
un mol aproximademente del 2,4-dihalo-3,5-dinitrobenzotri-

fluoruro o del trihelodinitrobencenc. EL primer dtomo de

e e
'
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haldgeno reemplazado es el que se encuentra entre 1los gru-

pos nitro en el anillo aromitico. Esta operacién se efec~
tia ventajosamente en un disolvente no polar, por ejemplo
un hidrocarburo, en el que sea insoluble el hidrohaluro de
amina y pueda ser separado por filtracidn. En la segunde
etapa, se hacen reaccionér alrededor de 2 moles de la amina
qgue forma el grupo N1 con el compuesto monoaminado para

formar el compuesto de 1,3-fenilendiamina sustituido asimé-

tricamente. Ia segunda reaccién puede tener lugar en una vat

sija de reaccidn herméticamente cerrada, por ejemplo un.‘tu-
bo sellado o un autoclave, para evitar las pérdidas de ami-

na y proporcionar un control fdcil de la reaccidn, o & la

presién atmosférica en presencia de un disolvente, por ejemt

plo un alcohol, en el que la amina sea muy soluble. En el
caso de las aminas de punto de ebullicidn mds alto, no es

necesario utilizar para la reaccidn una vesija sellada, si-

no que es suficiente efectuarla en presencia de un disolvens

te adecuado,

De preferencia, se emplea una temperatura de reac—

cidn comprendida aproximadamente entre 20° ¥y 120°C, para

obtener buenos rendimientos del producto deseado y una velos

cidad de reaccidn satisfactoria, tanto en el ceso de utili-
zar una vasija de reacciﬁn gselleda como cuando las sugtan-
cias reaccionantes se ponen en contacto en presencis de un
disolvente. Como subproducto se forma haluro de hidrdégeno
¥, en presencia de un exceso de amina, se convierte en el
hidrohaluro de amina que puede ser separado fdcilmenie la-
vando con agua o por filtracidén después de disolver el pro-

ducto en un disolvente adecuado. Los productos deseados
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bueden ser purificados por proeedimientos conocidos, por
ejemplo recristalizacidn,.

El 2,4-dihalo-3,5~-dinltrobenzotrifluoruro de parti-
de. se prepara facilmente por nitracién del 2,4~dihalobenzo~
trifluoruro con une mezela de deido gitrico fumante y dci-
do sulfirico fumante, & una teamperatura inferior a unos
80°%. |

. EJENPLO 1 4
!, N3-bis(dietil)=2 ,4~dinitro-6=triflnormetile1,3-fenilen—

diaming

Un tubo de reaccidn de vidrio, de paredes gruesas,
de unos 50 ml de oépacidad, se cargé con 5 g (0,0163 mo-
les) de 2,4~dicloro;3,5-dinitrobenzotrifiuoraro, 30 ml de
etanol y 20 wl de dietilamina, E1 tubo de reaccidén se sella
y se calienta en un bafio a 94-99°C durante 46,5 horas. A
continuaclon, el tubo de resccidn enfrlado se abre y el
contenido se evapora a sequedad dando un residuo sdlido.
El residuo se extrae con 200 ml de ébter dietilico a reflu-
jo y el nidrocloruro de amina insoluble se gepara del mismo
por filtracidn: EL extracto etéreo se evapora a sequedad
¥ el residuo se disuelve en 40 ml de etanol al 95 % a reflut
jo ¥y 10 ml de agua. Al enfriar, crisializa el producto y se
aisla por filtracidn, obteniendo el producto deseado (ren=-
dimiento, 30 %) eg forms de solide eristalino, que funde a
i2,5474,5°0. Después de la recristalizacidn, el producto
funde a T4~75°C,

Anglisis: Calculado: C, 47,613 H, 5,60; N, 14,81

Encontrado: C, 47,343 H, 5,58; N, 14,64.

e e
.
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"86lido en etanol se obtienen 1,89 g (40,3 %) de producto
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EJEMPLO 2 ,
N-(3-pentil)=3, 4~dicloro~2,6-dinitroaniling

A una solucidn agitada de 9,338 g (0,0344 moles) de

1,2,4=tricloro~3,5~dinitrobenceno en 200 ml de ciclohexano,
se afiaden 6,00 g (0,0688 moles) de 3~pentilamina, a lo lar-
go de un periodo dé 15 minutos. Despuds de agitar a la tem=
peratura ambiente durante 1 hora, la mezcla de reaccidn se
calienta a la temperatura de reflujo durante 17 horas y dess
puds se evapora & éequedad bajo presidn reducidé. El residu¢
se extrae con 250 ml de ciclohexano & ebullicidn que des~
pués se decanta y se destila. Este residuo se recoge enton-
ces en cloroformo, se extras con dcido clorhidrico 3 Ny
despuds con agua, se sece sobre sulfato sddico, se filtra y
se separs el cloroformo por destilacidn. EL aceite resi-
dual se recoge en 25 ml de n~hexano, se enfria y se filtra
dando 0,5 g del material de partida que no ha reaccionado,.
El filtrado se destila dejando 9,24 g (83,3 %) de N=(3-pen~
til)=3,4~dicloro~2,6~dinitroanilina en forma de aceite, que
se identifice por su espectro de resonmancia magnética nu~
clear.

3= (3-pentil)6-010ro=2 ,4=dinitro=1, 3-fenilendiaming

Une. mezela .de 5,00 g (0,0155 moles) de N-(3~pentil)d

3,4~dicloro~2,6-dinitroaniling y 6,89 g (0,0310 moles) de
una solucién al 7,66 % de amonicco en etanol absoluto se
introduce en un tubo cerrado herméticamente con unos 30 ml
de etanol absoluto. Despuds de calentar durante T2 horas &
949, se destila 1a mezcla de reaccidn y el residuo se brim-

tura con 500 ml de agua. Por filtracidn y cristalizacidn del

erudo, p.f. 118,5-121,5%, Este se recoge en 60 ml de ciclo;
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y se lava con éter adicional. Los filtrados etéreos combinat

hexano caliente; se filtra,>seldesﬁila Yy el residuo 5@ re-
eristaliza en etanol al 95 % dando el producto deseado en
forma de rectdngulos brillantes de color naranja, p.f.
119,3-120,6°C.

. . BJEMELO
N3, N3=dietilm§=clorom=2 4-dini tro=1, =fenilendiaming

Este ocompuesto -se prepara de forma similar por reace
cidn de N,N~dietil=3,4~dicloro-2,6-dinitroanilina con amo-
niaco. El producto cristalino funde a 110-111°C,

BIEMPLO 4 |
N3, N3mdien-propilege=bromo=2,4-dinitro=1, -fenilendiamina

Este compuesto se prepera de forme similar por reac

cidn de N,N;di-nspropi1-3,4-dibromo—2,6—dinitroanilina con

amoniaco. El producto cristalino funde a 1f9—120°0.
 EJEMPIO 5

N,N—di~n—orogil—3—clbro-2,6—dinifro-4rtri§1uormdtilanil;gg :

Un tubo de reaccidn de vidrio de paredes gruesas,

de 50 ml aproximadamente de capacidad, se carga con 7,0 g
(0,023 moles) de 2,4-dicloro~3,5-dinitrobenzotrifluoruro,
4,64 g (0,0458 moles) de di-n-propilamine y 40 nl de etanol
absoluto. Se sella el tubo y se calienta en un Baﬁg de'acein
te & 94-99°C durante 98 horas. Ie mezcla de reaceidn enfria
da se evapora después a sequedad dando un residuo oleoso
que se exbrae con éter dietilico & ebullicidn. ELl hidroclo-

ruro de di-n-propilamina insoluble se separe por filtracidn

dos se evaporan dando un residuo oleoso naranja que se 4i-
suelve en 100 ml de etanol absoluto y se decolora con car~

bén activo. Bl etanol y los productos voldatiles se separan
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por evaporacién bajo presidn reducide dando el producto

(6,77 g) en forma de mceite viscoso rojizo.

N31N3—di-nspgonil—2,4~dinitro-6—trifluormetil-i,5:fenilen-
» digmine '
Un tubo de reaccidn de vidrio se carga con 4,0 g
(0,0108 moles) de N;N~di—n~propi1~3—élord~2,6—dinitro-4;
trifluormetilanilina, 5,82 g (0,0237 moles) de amoniaco
etanblico al 6,95 % y 35 ml de etanol, EL tubo se sella ¥y

 ge calienta en estufa a 1OQ°C durante 68 horas. Se enfris

el contenido del tubo y el etanol se separa por evaporacidn
Se agrega agua 2l residuo sélido de color naranja para di-
solver el cloruro aménico y el producto insoluble se separa
por filtfaeién;.El producto se disuelve en etanol al 95 %
a reflujo. Al enfriar, cristalizan unes agujas de color na—
ranja y un polvo amarillo. El polvo amarillo es identifica-
do como 2,4-dinitro—~6-trifluormetil-1,3~fenilendiamina y
se separa por filtracidn del producto deseado después de
extraccién con hexano a ebullicién. E1l producto deseado es—
+td disuelto en el hexano y se aisla del filtrado por evapo-
racién del hexano. El residuo’se recristaliza en etanol al
95 % dando unas agujas de color naranja, p.f. 124-125°C,
Apalisis: Caleulado: N, 15,99
Encontrados N, 16,00
EJEMPLO 6

N1,N1-dimatilen~N3,N3—di-n~oropil:3i4—digitro—G—trifluorgg:

til-1,3~fenilendiamina

Se agita durante la noche, a 35°C, una solucién de
4 g (0,0108 moles) de N,N-di~-n-~propil=~3-cloro-2,6-dinitro-
4=trifluormetilanilina y 0,93 g (0,0216 moles) de etilen-

imina‘en'SO ml de etanol absoluto. El disolvente se separa




10

18

20

25

30

s
het d
.o s

A
PR era 7 "
AR 12
—12 -
.

por evaporacidén bajo presidén reducida dendo un residuo que
Se extrae con hexano a ebullicién. EL extracto hexénico se
evapora a sequedad y €l residuo se disuelve eh etanol ab-
soluto. Después de decolorar con carbdn activo, el etanol
¥ los productos voldtiles se separan por evaporacidn bajo
ppesién reducida dando el producto en forme de aceite am-
barino viscoso, que es identificado pdr su espectro de re-
sonancia magnética nuclear protdénico.
EJEMPLO T
Moo 11113, Badimotil=2 , 4mdinitro=6-triflnormetil-1, 3-fo~

nileﬁdiamina

Se hace reaccionar N,N-dimetil-3-cloro-2,6-dinitro-
4-trifluornetilaniline con etilamina en un tubo sellado
en la forma desorita en ol Ejémplo 5, dando el producto
deseado que funde a 51,5-52,5°C.

Como ejemplos repfesentativos de los otros muchos
compuestos que pueden ser preparados por los procedimien—
tos generales antes descritos citaremos los siguientes:
N1~etil—N3-sec-butil—2,4—dinitro-6-trif1uormstil-1,3—fe~

nilendiamina; p.f. 92,5-94°C.
Nlmsec-butil-N> ,N3-dimetil-2 ,4~dinitro-6-trifluormetil-1 ,3-
fenilendiamina; aceite, '
Nl-sec-butil-N3,No-dietil-2 ,4~dinitro-6-trifluormetile1, 3-
fenilendiaminé; aceife.

x

~netil-N3, N -dietil-2 ,4-dinitro~6~triflnornetil-1, 3-fo~
nilendiaming; p.fs T1,5<73,5°.

N‘—metil—N3,N -di—n~propil-2,4—dinitro~6-#rifluormetil-1,3—
- fenilendiawina; p.f. 48,5-50,5°C.

N, ¥-di-n-propil-N>3,N3-dineti1~2 , 4=dinitro=Gmtrifluorne=

$il-1,3-fenilendiamina; p.fe 39,5-40,5°C,
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N1-etil-N3,N3—dietil-2,4—éinitro-6—trifluormatil—1,3-feni—
lendiamina; p.f. 54~55,5°C.

¥ N'-aieti1-13, 13_dineti1-2 , 4-d1ni tro~6-trifluornetil=1,

fenilendiamina; p.f. 45-46°C. i
N“-metil—N3-sec-butil-2,4—dinitro-6~trif1uormeti1-1,3-fe-
nilendiamina; p.f. 81-83°C.
¥, ¥ ~dinetilen-N>-gec~butil-2, 4~ainitro-6=trifluormetil-
1,3~fenilendiamina; p.f. 92-93°C, |
N1—propargil—N3,N3~di-nppropil-2,4—dinitro—6~trif1uormetil—
1,3-fenilendiamina; aceite.

1-propargil—N3,N3-dietil—2,4—dinitro~6~trifluormet11—1,3-

N
" fenilendiaminaj; aceite.

N, N-dietil-N3-etile?,4-dinitrom6=trifluormetil-1, 3~foni~
lendiamina; p.f. 64,5-65,5°C.

N1~propargil~N3-sec~buti1—2,4—dinitro~6-trifluormetil—1,3—
fenilendiamina; p.f. 53-54°C.

¥, 1 -d1met11-N3,N3~di-n-propil~2 , 4-dini tro-6-trifluornetil
1,3-fenilendiamina; p.f. 58,5-59,5°C.

N1, W1-dimeti1-83,N3-dietil-2 , 4-dini tro~6-trifluormetil-1, 3
fenilendiamina; p.f. 114-116°C. '

81, M-dietil-N-sec-butil~2,4~dinitro-6~trifluornetil=1, 3
fenilendiamina; aceite.

N'-et11~3, N3-di~n~propil-2,4-dinitro~6~trifluornetil-1, 3~
fenilendiamina; aceites | '

1 aimetilen-N3,N3~dietil-2,4~dinitro-6-trifluormetile

NN
1;3-fenilendiamina; aceite.
N-propargil-K3, N ~dimetil~2 ,4-dinitro-6-triflvormetil~1, 3-
fenilendiemina; p.f. 66-67°C.
N1-(2-hidroxietil)-N3-sec-butil-2 ,4-ainitro-6-triflnornetil

1,3-fenilendiamina; p.f. 57,5-58,5°C.
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N3=(2~bromoetil)=2 , 4-dinitro~6=triflnoruetil-1, 3~fenilen

e~ B
W3-ciclopentil-N-netil 2, 4-dinitre-6 trifluorne til-1 ) 3-
fenilendiamina; p.f. 87-88,5°. _
N3-( 1-metil-2-metoxistil)-2, 4—ainitro~6-trifluornetil~1 ' 3=
 fenilendimmine; p.f. 120,5-121,5%.
N3-(2,2—dimetoxietil)-2,4—dinitro~6—trifluormetil~1,3~fe—
nilendianiina.; p.£. 137-139%.
N3=(3-cLoropropil)=2, 4-dinitro-6-trifluornetil1, 3fenilen-

diamina; p.f. 94-94,5°C,

diamina; p.f. 149-~150°C,
N3, 13-bis(2-metoxietil) -2, 4-aini trom=trifluornetil-1, 3=
fenilendiamine; p.f. 93-94°0.,
N 3-ciclopro pil=2,4=dinitro~6=-trifluormetil-1,3~fenilendia~
ninas p.f. 180-181 ,5°C.‘ |
Nlemetil-N3n( 3-pentil) =2, 4-dini tro-6-trifluormetile=1 , 3=
fenilendiaming; p.f. 73,5-~74,5°C. |
N3-sec-ami1-2 y4-dinitro-b~trifluormetil-1,3~fenilendiamina;
p.f. 105,5=106,5°C, o
N enet11-83,N3-d1etilenoxi 2 , A~dini tro-6-trifluormetil=1,
fenilendiamina; p.f. 201~203°C.
N3~ t11-N3me til-2, 4-dini bro-6-trifluormetil-1, 3-fenilen-
diemina; p.f. 89-89,5°C. '
¥3,83-d18111~2 , 4-dini tro~6-trifluormetil-1, ~fenilendiani-
na; p.f. 72-73°C. | o
N1-met11-N3, N3 -pentane tilen~2 , 4-dini tro-6-trifluormetil-1, 3
fenilendiamina; p.f. 112,5-113,5%C, .
N3-(3=pentil)~2 , 4-dinitro-6-trifluoraetil~1, 3~fenilendia=
mine; p.f. 119,5-120,5%,
N'emet11-N3-ciclohexil~2,4-dinitro-6~trifluornetil-1,3-
fenilendiamina; p.f. 127,5~128,5°C,
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N3-(2~cloroalil)—2,4—dinitfo—G~trifluormetil~1,3—feni1en-
‘diamina; p.f. 102~103°C,
N3-sec—butil—2,4~dinitro-G-trifluormetil—1,3—fenilendia-
mina; p.f. 126,5-127,5°C. .
N3, N3~dietil-2,4-dini trom6~trifluormetil-1,3-fenilendia=
mina; pefe 98-99°C,
N3-sec-amil—2,4~dinitro~6-br0mo~1,3-fenilendiamina; pefe
115-116,5°C, |
N3 (1=metil-2-metiloxietil)=-2, 4-dini tro-6-cloro~1, 3-feni-
lendiamina; p.f. 138,5-1419C,
7!, N-bis(2-clorealil)~2,4-dinitro-6-cloro—1, -fenilen~
diamina; p.f. 99,5-100,5°%C, _
N1,N3-diciclopfopil—2,4—dinitro-6-c10rq-1,3—fenilendiami~
na; p.f. 112-113°%.,

N1, N3-dia111~2 ,4~dini tromG=bromom1, 3-fenilendiaming; p.f.
82,5-83,5°C, .

¥, ¥ -dinetil-n3,M3-dietil~2,4-dinitro-6-cloro-1, 3-fenilent
dismina; p.f. 67-68°C. .

NleotilaN =sec-butil-2 ,4~Aini tro=6=cloro~1, I-fenilendiami-
naj p.f. 72,5-74°C. |

13, ¥ pentanetilen-2, 4-dini tro-6-cloro~1, 3-fenilendiamina;

| pof. 123,5-124,5%,

¥1,8, 53, BBatetra~n-propil-2, 4-ainitro-6-fldor~1, 3~fenilent
diamina; aceite.

N1 ~metil-N3-gec-butil=2 ,4~dinitro-6-cloro-1,3~fenilendia~
mina; p.f. 105-108°C. » |

13, N3~a1-n-propil-2, 4-dini tro~6=cloro=1, 3~fenilendiamina;
p.f. 122,5-123,5°C.

N1,N1-dimetil-N3,N3—dimeti1-2,4—dinitro—6—cloro—1,3—feni~
lendiamina; p.f. T7-78°C.




10

186

20

25

30

N1,N3-dietil-2 4-dinitro=6-flior-1,3~fenilendiamine; p.f.

N, Nl-dietil-2,4~dinitro-6-triflnornetil-1, 3~fenilendiami~

‘ N1~sec~butll—2 4~d1n1tro~6-tr1fluormet11—1 3=-fenilendiami=~

o
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146=147,5°,
1-metil-N3,N3—d1—npprop11—2,4—d¢n1tro-6-cloro~1 3-feni-
lendiamina; aceite.’ )
N3-Se°-bUtil—2,4—dinitro-6-cloro-1,3—fenilendiamina; pef.
V 124,5-125,5°C,
N3,N3 dietil-2 4—d1n1tro-6-bromo—1 3—fenilend1am1na, pefe
107-109%C,

_na; p.f. 85"86060 .
N1,N1—di-n—propil-2 4~dinitro~6-trifluormetil-1,3-fenilen—
diamina; p.f. 75,5-76, 5%,

na; pefe 58—60°c.

Los compuestos de este invento son excelentes herbi-+
ciéas ¥y son especialmente utiles como herbicidas selectivog
para controlar las malas hierbas en presencia de cultivos
deseables, especialmente las malas hierbas herbdceas como,
por ejemplo, almorejo, berros y digitaria. Muchos de los
compuestos de este invento pueden ger utilizados en el con-
trol de las malas hierbas en los cultivos herbdceos desece-
bles como maiz y arroz, asi como en los granos pequefios y
también én los cultivos de hoja ancha como algoddn ¥y soja.
Asimismo, muchbs de los compuestos preferidos son eficaces
en el control de la avena silvestre que constituye un im~
portanfe problema en los cultivds de grano pequeiio como el
trigo y la cebada.

Los berros y las malas hierbas afines constituyen

un grave probleme en el arroz y el descubrimiento de un

win e
'
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portante avance en la técnica, Egte descubrimiento es sor-

_dp que las fenilendiaminas especificas de este invento son

_ impedir le emergencia de pléntulas de plantas indeseables.

(0,112 a 28 kg/Ha) es eficaz para controlar el crecimiento

- 17

herbieide selectivo efectivo para este problema es un im-

prendente e inesperado'a le viste de la fitotoxicidad de
otros muchos derivedos aminicos aromdticos frente a los

cultivos herbdceos como el arroz. También se ha encontra-

mucho menos voldtiles ‘que otras muchas aminas afométicas
sustituldas y se mueven mejor en el terreno, y ademdis po-
seen una mayor estabilided frente & la luz ultravioleta.
Tos compuestos pueden ser aplicados como tratanien-
to de pre~emergencia o de post-encrgencie; es decir, pue-
den ser aplicados al terreno en el que crecerdn las melas
hierbas'o puedén ser utilizados para destruir o suprimir

el crecimiento de les malas hierbas o para destruir o

Agi, los compuestos pueden ser utilizados para controlar
el crecimiento de las malas hierbas mediante la aplicacidn
de una cantidad fitotdéxica de uno o mds de los compuestos
activos de este invento al lugar que se desea proteger,
es decir, el terreno sobre el que estdn creciendo o crece-
rédn las maias hierbas o sobre el follaje de las plantas
en desarrollo, Por. "melas hierbas" se entienden agui cual-
quier desérrollo vegetal que sea indeseable,
Generalmente, une aplicacién del orden de 0,1 &

25 libras de uno o més de los compuestos activos por acre

de las plantas. De preferencia, se emplea una proporcidn
comprendida aproximadamente entre 0,25 y 5 libras por acre
(0,28 y 5,6 kg/Ha). A estas proporciones, las malas hier-

bas indeseables son destruidas o desmedradas, sin causar
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‘dos como herbicidas de pre—emergencis sobre una amplis cla
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aaﬁos apreciables a los cultivos déseables.f

Los siguienies‘ejemplos'ilustran la actividad herbi<

cide de los compuestos tipicos de este~invent6.
' EJEMPLO 8

Los compuestos que hen de ser probados son evalua-

sé de malas hierbas y cultivoé representativos. Unos ban-
cos de invernadero se pldnxan con'bledo, bromo, avens gile
vestre, almorejo, ipomee, berros, arroz, femolacha azuca-
rera, algodén, maiz, cebada y soja. El mismo dfa de la
siembra, los bancos se atomizan con une solucidn etandli-
ca del qompuestp que ha de ser probado, en la proporeion
de 2 libras por acre (2,24 kg/Ha)., Los bancos se mantienen
en el invernadero y se riegan cuando es necesario. Veintitu
dias despuds del tratamiento, se evalia le actividad herbid

cida y se clagifica.. en una escala de O & 9 en la que
0

]

efecto nulo; 5 = dafios importantes con ligera destruc—
cidn y 9 = destruccidn completa. Se obtienen los siguien—

tes resultados:
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TABIA T
Compue gto Activided®
(DTF=2,4~dinitro—

) 6=trifluormetil~ )
lfenilendiamine Bl Br As AL I B Ar Fo Az M C S
NleetileN-sec~

butil-DIP 9 0 59 09 0 43 100
N?—metil—N3—sec- '

butil-DIP 9 1 89 19 0 41 401
N, Nedimetil-N3, ' :
N3-dietil~-DTP 9 1+ 27 09 0 30 000
N1-sec-butil-N3, '
N3-dimetil-DTP 9 3 8 9 1 9 _O 1 0 1 1 1
N1-sec-butil~N3, -
N3-dietil-DTP 2 0 39 07 0 00 010
N, ¥ -dimetilen~ -
N3,N3~di-n~pro- o : '
pil-DTP 8 1 56 04 0 11 000
-3 : - : _

Bl = bledo I = ipomea Ag = algoddn

Br = bromo B = berros - M = mpaiz

As = avena sil Ar = arroz C = cebada

. vestre . :

- Ra = remolacha S = soja
Al = almorejo azucarera
EJEMPLO 9

Tos compuestos que han de ser probados se evalian
como tratamiento de pre-emergencia y de posi~-emergencia so0-
bre wne amplia clase de malas hierbas y cultivos. Unos ban-
cos de invernadero se siembran con las especies probadas en
el Ejemplo 8 y los bancos se atomizan el mismo dia.de la
gierbra con una soluoién-etanélica‘del compuesto que ha de
ser probado, a razén de 2 libras por acre (2,24 kg/Ha).

Otre serie de bancos con las mismas plantes se tra-

ta después de que han selido las plantas y tienen alrededor
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TABLA IT
Especia de Compuestio A  Compuegto B Compuesto
planta Pre  DPost ~Ere Post  bre  Post
- Bledo 8. 4 9 4 8 3
Bromo 2 2 3 0 3 2
Avene, 'silvestre 9 3 9 3. 9 3
Almorejo 9 8 9 8 9 5
Ipomesn 0 3 4 4 Y 3
Berros 9 8 9 9 9 T
Arroz ~ o 0 0 0 0 0
Remolache -
azucarers 6 1 9 4 2 1
Algodén 0 6 4 4 0 3
Heiz 0 0 4 2 0 0
Cebada 0 0 1 0 0o - 1
Soja o 3 3 4 0 3

K o
<
R

de una pulgadsa (2,; cm) ae altura. Bstos bandos son temn-
bién a’cémizados con uma solucidn etandlica del compuesto

& razon de 2 libras por acre (2,24 kg/He) con‘obje;bo de de-
terminar la actividad de post-emergencia. Los bancos se
mentienen ien el invernadero y se riegan cuando es necesa-
rio. Veintidés dims despuds del tratamiento se evaldan los
bancos y se clasifi‘cazi en la forma descrita en el Ejem~

plo 8, Se obtienen los siguientes resultados:

Compuesto & = Nl-netil-N3,H3=aimn~propil~e,4-ainitro~6-
' trifluornetil~1, 3-f9ni1endiamina.
Compuesto B = N3 ,N3-di-n~propil-;2 y4=Ainitro~6-trifluorme~
. . til=1, 3=fenilendiamina,
Compuesto C = N1~metil-1\13,N3-'diet‘il-2,4—dinitro—6-tri—

fluormetile1,3~fenilendiamina.,
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EJEMPLO 10

I
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Unos bancos derinvernadero se plantan con bledo,

digitaria, avena silvestre, almorejo gigante,'sorgo, be~

rros, arroz, caiiota, algoddn, maiz, cebada y soja. El mis-

mo dfa de la siembra, los bancos se atomizen con una solu-

cidn etanblica del compuesto que ha de ser probado, & ra-

zén de 1 libra por acre (1,12 kg/Ha). Los bancos se man- .

tienen en el invernadero y se riegan cuando es necesario.

Dieciseis dias despuds del iratemiento se evalian los ban—

cos y se clagifica la actividad herbicida en la forme des-

crita en el Ejemplo 8., Se obtienen los siguientes resulta-

dos.

Conmpuesto
TﬁTFEﬁT%:EEHE%EB—
p=trifluormetile
N1, N3-dietil~DTP
n1,5-31ia131-DrP

N1,N3-di—n-pro-
pil-DTP

Nl-etil-N3,N3-
dietil-DTP

Wl tileN3, N3=di-

-} n=propil-DTP

%
Bl = bledo
D = digitaria
Ag = avepna sil
vesgife
Al = almorejo

TABLA ITIT

Activideg *

~ {li3fenilendiamina- Bl

D As AL Sg Be A
51 3 3 2 0
2 1 2 0 1 ¢
5 2 1 3 O
6 4 8 o 8 O
55 7T 0 6 O
Sg = sorgo Ag
Be = berros M
A = grroz c
Ca = caflota S

Oa Az M
4 1 0
2 0 o
5 1 0
5 0 0
5 0 0
= algoddn
= maiz

= cebada
="s0ja

o o

Lo}

[ta

o ©
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EJEMPLO 11
Unos bancog de invernadero se plentan con soja,
-{ abutildén, avena y mijo. El mismo dia de la siembra, los ban-
cos son atomizedos con una solucidn etandlica del compuesto
a ensayar, a razdn de 5 libras por acre (5,6 kg/Ha). Los ban
cos se mantisenen en el invernadero ¥ se riegan cuando es ne~
cesario. De 19 a 21 dfas después del tratamiento, se exami-
nan los banéos y se clasifice la actividad herbicida en las
plantas sn la forma descrita en el Ejemplo 8. Se obtiénen
los sigulentes resultados.
TABLA IV
Compuesto ' Act;yidad*

(DIP = 2,4~dinitro-6-trifluorme-
$11-1,3~fenilendianina)

NIN1-dimetilen-N3~gec—butil-DTP
81, ¥leginetilon-N3,N3-aietil~DTP .

N'=propargil-N3-sec~butil-DTP
Nl-propargil-N3,N3-dietil-DTP
N'-propargil-N3,N3=dien-propil-DTP
N3-ciclopentil-N--metil-DTP
N3-21i1-DTP
N3~(3-cloropropil)-DTP
N3-(2-cloroalil)-DTP

1 83, 83-bis(2-netoxietil)~DIP
N3-(1-meti1-2-nmetoxietil)~DER
13- (2-bromoeti1)-DTP
N3-isobutil-DTP
N3-gec-amil-DTP
N3=(3-pentil)-DIP
N3-gec-butil-DIP

> > ‘¢> M O > O O O =+ D O O O In
- 2 o CD.ID (CIRU .uu SO =W N ;> - E;
0 W VM O W O N W X ou oo \; w = w =
O W WV W MWW W WW W W ® WY WV 15
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Compuegto
(DTP = 2,4~dinitro=-o~trifluor-
metil-1, 3~fenilendiamina)

8
N3, N3~diet1i1-DIP 5
N1—metil—N3,N3—pentametilen~DTP 0
N1-me ti1-N3-(3-pentil)-DIP 3
w1, N-dietil-DTP L 3
Nl-sec—butil-DTP 3
N1-(2~hidroxietil)-No=sec~butil-DTP O

W W W WO W W E§

¥5s soja . A

abutildn ik

H

il
©
3
B

Ab

i

i
E

BEJEMPLO 12
También se prusban varios compuestos 6-halogenados
giguiendo el procedimiento del Ejemplo 11. Se obtienen los

giguientes resultados.
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TABLA V

(DPD = 2,4~-dinitro~1,3-fenilen—

diamina)

N3, N3-dietil-6-bromo~DED

N3, N3-di-n-propil-6=cloro~DED

Nlemet11-N3, F3-dietile6-cloro~DED

N-et11-13,83-d16441~6~cLoro~DED
N3,N3~di-nspropil—G-bromoéDED

N3~sec~butil-6~cloro-DED
N, N3-dietil-6-bromo~DED
N3, ¥3-dietilm6=cLoro-DED
N, 13-dietil~6=cLoro~DED

N3-( 3~pentil)=6=cloro~DED
N3,N3-pentametilen~6-cloro—DED
N3=(1-mebil~2-motoxictil)~6-
cloro~DED '
N3,N3-di~n-propil—6—£lﬁor4DED

N3-sec—amil-6~br9moéDED
N3, %3-dinetil~6~bromo~DED
N3—eti1-6—bromoéDPD

N3»isopropil-6-bromo-DED
N mat1 1N sec-butil-6-c10r0~DED

*

Ab

]

soja

abutildn

O M N O O N N O O = W ln

2
2
0
0
0,
1

3

-

Actividad®
B A oM

'8 3 9
4 2 9
o 2 g
o 1 9
5 39
3 1 9
0 0o 4
3 39
0 2 6
5 6 9
0 2 7
4 2 )
8 8 9
3 2 g
0 o 8
0 o 9
4 o 9
5 3 .9

avehsa,

mijo




10

15

20

25

30

EJEMPLO 13 .
Ta N3=({=metil-2-metoxietil)=2,4~dinitro~6=trifluon

metil-1,3-fenilendiamina es especialmente Util pare contro-
lar 1a§ melas hierbas en el maiz y el algoddn. Por ejemplo,
se aplica una solucidn etandlica del compuesto al terreno,
a razén de 0,25 libras por acre (0,28 kg/Ha) y despuds se
incorpore mezcldndolo en un.banco de invernaderoc, El mismo
dia se siembra almorejo,‘avena gilvestre, mijo, berros,
digitaria, bledo, abutildén y maiz en el suslo nezolado tra-
tado. Lios bancos se mantienen en el invernadero y se rie-~
gan cuando és necesario. Catorce dias después del tratamiepn
to, se examinan los bancos y se clasifica la actividad her-
bicida eﬁ las plantas, en la forme descrita en el Ejemplo 84

Se obtienen los siguientes resultados.

TABLA VI '
Especie de planta " Clasificacidn de la
actividad
Almorejo ’ ' )
Avena silvestre 8 .
Mijo 9.
Berros 9
Digitaria 9
Bledo 9
" Abutilén 5
Maiz 0
Algoddn 0

Como sobre la superficie que ha de ser tratada, se
ha de distribuir uniformemente une cantidad relativamente
pequefia de una o mAs de las 2,4-dinitro-1,3-fenilendiaminas

activas, los compuestos se formulan preferiblemente con los
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vehiculos herbicidas conwanciopales, ya sean 1iquidos o
sdlidos. Asi, los compugstosApueden ser impregnados sobre
un vehiculo sdlido pulverulento o mezclados con el mismo,
por ejémplo cal, talco, arcilla, bentonita, cloruro cdlci-
co, vermiculita, carbomato cdleico y similares. Alternati-
vamsnte, los compuestos pueden ger disueltos o suspendidos
en un vehiculo liguido como 2gue, gueroseno, alcoholes,
aceite diesel, x,ileho, benceno, glicoles, cetonas y simile-
reg. De prefergncia ge incluye un agente tensoactivo para
favorecer la dispersidn, la emulsificacién y la cubricion.
El agente fensoactivo puede ser idénico o no idnico y puede
ser un liquido o un sélido. El uso del término "agente ten=-
soactivo“ inclu&e compusstos cominmente denominados agentes
humectantes, agentes dispersantes y agentes emulsionantes.
Los agentes tensoactivos tipicés son ios alquilarilsulfona-
tos, los sulfatos de alcoholes grasos, sal sédica de dcido
naftalensulfénico, alquilaril-poliéter»alcoholea, compues—
tos de amonio cuaternario de cadena larga, saies sbdicas de
dcidos alquilsulféhicos derivados del petréleo, monolaurato
de polioxietilensorbitano y similares. Estos egentes dis-
persahtes y humectentes son vendidos bajo numerosas marcas

conerciales y pueden ser compuestos puros, mezclas de com-

puestos del mismo grupo general o mezclas de compuéstos de

diferentes clases. Los agentesvténsoactivos tambidn pueden

ger inclufdos en las composiciones que contienen un vehicu-

1o inerte sdlidoe.

También se preparan composiciones concentradas que
contienen el agente activo, que pueden ser posteriormente
dilufdas, por ejemplo con agus, & la concentracién deseada

para su aplicacidn a las plantas y al terreno. Ias ventajas
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de estos concentbados regiden en que son preparédos por el
fabricante en forma tal que el usuario solo tiene que mez-
clarlos con un vehiculo localmente disponible, de prefe-
régcia agua, reduciendo con ello al minimo losg gastos de
transporte al mismo tiempo que proporcione un producto gue
puede ger utilizado con un minimo de.equipo y trabajo. Es-
tos concentrados puéden contener desde 5 & 99 % en peso,
aproximadamente, de una o mds de las 2,4—dinit£o-1,3~feni~
lendiaminas activés junto con un vehiculo o diluyente, que
puede ser un liquido o un sélido; Pueden utilizarse vehi-
culos liquidos que sean misclbles con el agente activo u

otros 1iquidos en los que el compuesto pueda ser suspendido

" o dispersado. Tambidén se incluye generalmente un agemte

tensoactivo para facilitar la dilucién o dispersién en agua
No obstante, el propio agente tensoactivo puede constituir
el vehiculo en estos concentrados.

Ias composiciones herbicidas puedén contener otros
auxiliares beneficiosos, como humectantes! aceites y agen—-
tes de contecto. Asimismo, también pueden incluirse en la
formulacidén otros herbicidas como boratos de sodio, clora-
to sbédico, acidos clorofenoxiacéticos, uracilos y ureas
sustituidos, triazinas, bencimidazoles, carbamatos, anilidas,
amidas, y dcidos haloalcanoicos.

Los siguientes ejemplos se presentan para ilustrar
la preparecidén de composiciones herbicidas adecuadas de

este inventoe.
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EJEMPLO 14
" Nlepropargil-N>,N3-dineti1~2 , 4~dini tro~6=trifluor
metil~1, 3~fenilendiamina (en polvo) . 5 %
Arcilla granulada ’ 95 %

do en seco los constituyentes anteriores haste que se han

~la vegetacidn.

aa %

- 28-

w7

' ey
L T M {'\s 7&‘ :.}

Puede prepararse una formulacidn granulade mezclan-

mezclado uniformemente, en un mezclador rotatorio. Enton=-
ces pe pulveriza sobre la hezcla una fins lluvia de agua,
mientras se voltea, para adherir el compuesto a la arci-
lla. A continuacidn el material se seca al aire mientras
se estd volteando para dar una formulacidn granular que-
puede ser ap}igada al terreno o a la vegetacion & mano o
medianté un esparcidor mecdnico. .

EJEMPLO 15 ~
3, W3-ai-n-propil-2,4-dinitro-6-triflnormetil-1,3-

fenilendiamina B L 85 %
Arcille bentonita , 14 %
Taurilsulfato sédico tensoactivo ' 1%

Puede prepararse una formulacidn en polvo mojable
micronizendo la 2,4~dinitro-i,3-fenilendiamina y mezclén-
dola uniformemente con arcille bentonita en polvo y lauril+
sulfato sédico en polvo. El polvo mojable pusde ser agre-
gado al agua o & un aceite hidrocarbonado y agitado mecédnis
camente para garantizer una dispersién uniforma'que puede

gser atomizada con el equipo convencional sobre el suelo 0
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| BIEMPIO 16 |
N-eti1~N3,N>~dietil=2,4-dinitro-6-triflnormetil-
1,3-fenilendiaming x4
Condensado ds dxido y sulfonato aromatico, tenso-
activo _ 5%
Xileno _ - 70 %
Ia 2,4-dinitro-1,3~fenilendiamina se disuelve en
xileno para formar une solucidn concentrada. Despudés se
disuelve el asgente emulsionante y se obtiens una formu=-
lacién 1{quida de un concentrado emulsionable. E1 concen-
trado emulsionable puede ser agregado 8l agua para diluir-
lo hasta»la concentracidn deseada y después atomizado con
el equiﬁo convéncional gobre el terreno o la vegetacidn.
Los nuevos oomppestos de este invento pueden ser

representados por la férmula:

Ry Ry
\N/
X 10,
el &
. ~N
102 R4

donde X es hal6éeno o trifluormetilo y Ri, R,y Ry ¥ Ry
estdn seleccionados cada uno de ellos entre hidrégeno, al~
quilo, algquenilo y alquinilo, siendo por lo menos uno de
dichos grupos R un grupo hidrocarburo o bien Ry~R, y/o
113—R4 repregentan un grupo alquileno que contiens alrededoz
de 2 a 6 diomos de carbono en la cadena, con la condicidn
de que cuando X es haldgeno, R, ¥ R, son hidrdgeno.
Cuando X es haldgeno, una clase especialmente pre-

ferida de compuestos puede ser ilusirada por la férmulaA
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I‘TH2
X . 1'102
Ry
1‘1\ R4 '
M,

donde X es bromo o cloro y Ry ¥ R4 estdn seleccionados ca~
da uno de ellos entre hidrdgeno y alquilo de 1 a 5 dtomos
de carbono, siendo el numero total de dtomos de carbono '
representados por 113 Yy Ry de 3@ 8.

En resunmen, la Patente de Invencidn qug Se golici-

ta, deberd recaser sobre las siguientess

e T
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RETVINDICAGIONES

1. Un método de produccidén de un compuesto herbici-

da de férmula

R1 R2
\’
CR N0,
5" K
10, N

que consiste en hacer reaccionar un 2,4-dihalo-3,5~dinitro-

benzotrifluoruro con 2 moles como minimo de una amina de

R R
V| y NH’/ 3

mseleccionados cada uno de ellos entre hidrdgeno, alquilo,

férmula NH , donde Ry, Ry, Ry y Ry estdn

alquenilo y alquinilo, siendo por lo menos uno de dichos
radicales R un grupo hidrocerburo o bien Ri-Rp y/o R3-Ry
representan un grupo alquileno conteniendo aproximadamente
de 2 & 6 dtomos de carbono en la cadena, '

2, Un método segin la Reivindicacién 1, en el que
— B3
B, SRy

en una sola etepa,

son iguales y la reaccién tiene lugar

3. Un método segin la Reivindiecacidén 1, en el que
/R1 /R A t /R3
NH“\R y W son diferentes y NI -

3
o R4 R4

ge hace reac-

" cionar primero con dicho 2,4-dihaloy3,4—dinitrobenzotrie-

fluoruro para producir el compuesto mono@minico que después

R

se hace reaccionar con NH.\\ pora producir dicho com-

puesto herbicida.
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4, Un método segin la Reivindicacién 2, en el que

R R
wm” Lty w3,
R, \R,

5. Un método segﬁn la reivindicacidén 3, en el que
se emplean 2 moles de NH/ 3 y 2 moles de 11: L
6. 8e reivindica po:r 4ltimo como objeto sobre el

se emplean 4 moles de

que ha de recaer la patente de invencidn que se solicita
';UN METODO DE PRODUCCION DE UN COMPUESTO I-IERBIéIDA“.

Todo conforme queda’ descrito y reivindicado en la
presente memorié descriptiva que consta de treinta y dos
piginas mecanografiadas. '

Madrid 30 de Marzo 1970
; - BERNARDO UNGRIA

D.D.
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