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MEMORIA DESCRIPTIVA

para solicitar ¢ - !
12 QERTIFIOADO DE ADIOTON ! 386353

en
ESPANA
por VEINTE aios
a nombre de ROUSSEL-UCLAF, sociendad anbnima francesa,
establecida en 35 Bouleverd des Invalides, Paris, Fran-
cia
por: "MEJORAS INTRODUCIDAS EN EL OBJETO DE T4 PATENTE PRIN
CIPAL Ne. 375.615, solicitada 21 19-I-1970, por: "Un pro
cedimiento de preparacibén de las nﬁevas N-alcohil-N-(te-
trahidropiranil-2)N !'-(X-Y-fenil)ureas"
(Clase Internacional CO74)
En la patente prinecipal ntmero 375.615 se ha
descrito un procedimiento de preparacién de N-alcohil-N-

(2~tetrahidropiranil)-N1-(X,Y-fenil)-ureas de férmula T
. X |
0

Ol

(D

7.12.70.



10

15

20

25

30
7.12.70.

en la cual R representa un radical alcohilo inferior, X
representa un &bomo de hidrdgeno, de cloro o de bromo e
T representa un &tomo de hidrbgeno, de cloro o de bromo,
un grupo nitro o un grupo trifluorometilo.

El presente Certificado de Adicidn tiene como
objeto un procedimiento de preparacidn de nuevas ureas
sustituidas, cuyos nombres son los siguientes:

Ia N-metil-N-(2-tetrahidropiranil)-N!-(meta-
trifluorometilfenil)-urea, (compuesto II) y la N-etil-N-
(2~tetrahidropirenil)-N1-(3,4~diclorofenil)-urce (com-
puesto III),

Estos compuestos estén dotados de notobles
propiedades pesticidas, especialmente herbicidas.

Sus propiedades herbieidas pﬁeden ser puestas
en evidénciq por engayos sobre plantas representativas de
grandes familias boténicas tales como avena, trigo, maiz,
cola de zorra (gramineas), remolacha, (guenopodiaceas),
crisantemo (compuestas), trébol (japilionéceas), lino
(linfceas) y mostaza (cruciferas).

Detalles sobre estos ensayos se dan mis ade-
lente,

El procedimiento de preparacidn de los com-
puestos II y III, caracterizado esencialmente porque, se
gin el procedimiento de la patente principal, se hace

reaccionar un 2-alcohilaminotetrahidropirano, de férmu~
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en la cual R conserva el significado antedicho, con un

isoclanato de fenilo, X, Y-sustitufdo de férmula

N=C=0
X

SN

en la cual X e Y conservaen los significados antedichos,
para obtener la N~-alcohil-N~(2-tetrahidropiranil)-N1.
(X,Y-fenil)-urea correspondiente deseada.

Ta condensacién del 2-alcohilaminotetrahidro-
pirano con isocianato de fenilo sustitufdo se efectfia en
el seno de un disolvente orgénico tal como btetrahidrofura
no, éter'efilico o éter isopropilico.

Las nuevas ureas sustituldas, obtenidas por el
procedimiento objeto del invento, pueden ser empleadas pa
ra la preparacidén de compogicicies pesticidas, espceial-
mente herblcidas, que contienen como materia activa uno
al menos de los compuestos IT o III y eventualmente uno o
varios otros agentes pesticidas.

Estas composiciones pueden presentorse bajo
forma de polvos, granulados, Suspensiones, emulsiones, so
lqpiones que contienen especialmente, ademids de los prin-
cipios activos, agentes tensioactivos catiénicos,\aniéniu
cos o no ibnicos, polvos inerbtes, tales como talco, arci-
llas, silicabtos, kieselguhr, etc., un vehfculo tal como
agua, aloohol, hidrocarburos u otros disolventes orgini-
cos, un aceite mineral, animal o vegebtal, etc.

| Por ejemplo, para los usos herbicidas, se utl

lizard wn concentrado emulsif:.cabl.e que contn.cns gni peso,
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10% de N-metil-N-(2-tetrahidropiranil)-N~(metatrifluoro
metilfenil)-urea, 6% de ATIOX 4851 (alcohilarilsulfonato
mezclado con un triglicérido polioxietilenado con visco-
sldad a 252C igual a 300-700 cps, soluble en agua), 4% de
ATIOX 4855 (alcohilarilsulfonato mezclado con un trigli-
cérido polioxietilenado, con viscosidad a 252C igual a
1500-1900 cps, dispersable en agua), 40% de ciclohexanona
Y 40% de xileno.

; Estas composiciones herbicidas contienen en
general de 5 a 80% en peso, proferentemente de 10 a 50%
eﬁ Peso de maberia activa.

Pueden ser empleadas para la lucha pesticida,

especialmente herbicida, para combatir los organismos

- perjudiciales y especialmente las malas hierbas.

El 2—metilaminotetrahidropirano puede ser
preparado segin el método descrito por C. GLACET v D.
VERON, G. R. Académie des Sciences 248, 1.347 (1959).

El 2-etilaminotetrahidropirano puede ser pre
parado segin el método descrito por C. GLACET y J.C.
COUTURIER, Bull, Soc. Chim. 1962, 2097.

Los isocianatos de fenilo, X, Y-sustituidos
pueden éer preparados por accidn del fosgeno sobre 1o fe

nilamina X, Y-sustituida conveniente segin el esquema:

Los ejemplos siguientes ilustran el certifi-

cado de adicibn pero sin conferirle ninglin carfctor limi
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tativo,

Ejemplo 1: N-metil-N-(2-tetrahidropironil)-

N t—(metatrifluorometilfenil)-ures.
Bn 300 cm3 de tetrahidrofurano, se introdu-

5 cen 29 g de isﬁoianato de metatrifluorometilfenilo, com~
puesto descrito en la patente le los Estados Unidos
2.625.561, y después se afladen gota a gota 17,4 g‘de
2-metilaminctetrahidropirano en solucidn en 100 cm? de
tetrahidrofurano, se agita durante 16 horas a la tempera

10 tura ambiente, se concentra hasta sequedad por destilaciébn,
bajo presién reducida, se disuelve el residuo en acetato
de etilo, se afiade &ber isopropilico, ge enfria, se aisla
el precipitado formado por filtracidén con succién, y so
obtienen 30 g de quetiléN-(2~tetrahidropiranil)ﬁN*~(me~

15 tatrifluorometilfenil)-urea, p. de f. = 1232C.

Anflisis: Oy 4By oFN,0, © 302,28
Calculado: (% 55,63 H% 5,67 F% 18,86 N% 9,28
Encontrado: 55,7 6 18,9 9,3

' Por lo que se sabe, este compuesto no esté

20  deserito en la bibliografia.

Ejemplo_2: N-étiléN;(é—fetréhidropiranil)-
Nt-(% Jl-—d.iclo;'ofenil)—-urea.
Eﬁ'400 em® de tetrahidrofurano, se introducen

1% g de 2-etilaminotetrahidropirano, y despuds se afade
25 gota a gota una solucibén de 18,8 g de isocianato de 3,4-
diclorofenilo, compuesto descrito por WERNER SIEFKEN
Ann, 562 75 (1949), en 100 cm3 de tetrahidrofurdno, se
aglita durante.16'horas a la temperatura ambiente, se con
centra hagta sequedad por destilacibn bajo bresién redu~

30 cida, se eristaliza el residuo en &ber isopropilico y se

7.12.70. s !*5863535
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obtienen 23,2 g de N-etil-N-(2-tetrahidropiranil)-Nt-(3,4~
diclorofenil)~-urea; p. de £, = 854,

Mnflists:  0p,E OLN.0, (317,22) |

Caleulado: C % 53,00 H % 5,72 Ol % 22,35 N % 8,84
Egcontrado:' 53,00 5,6 22,1 8,7

. Por lo que se sabe, este compuesto no estﬁ'
descrito en la bibliografia,
Estudios dé las‘propiedadesAhefbicidas de des~

pués_del brote de lo N-metil-N-(2-tebrahidropiranil)-N!—
(metaprifivoronetilfenil) ~urea (compuesto A).

Los 9 vegetales utilizados (avena, remolacha,

trigo, crisantemo, lino, maiz, mosbaza, trébol ¥ cola de
zorra) son cultivados en una cubeta de cultivo (de 23 x
14 x 4 on) con doble fondo y riego por la parte inferior.
Tos 9 especie§ son colocadas, a razbén de 20 grenos por es
pecle, en 1fneas separadas en 3 cm, en una cubeta Gnica,
y se¢ efectfian cuatro repeticilones para cada concentracidn,
Los condiciones de cultivo son las siguientes: temperatu-
ra 209C + 290, humedad aproximadomente 60%, iluninacidn
por tubo fluorescente (luz del dfa + blanco brillonte)
desde las 6 horas hasta las 22 horas, cada dia. Im mezcla
de tierra utilizada esté compuesta por 10 volfnencs de
tierra normal, 10 volfimenes de arena de rio y dos volfime-
nes de turba.-

El tratamiento se efectlia despuéds de 21 dias
de cultivo, sobre las partes Areas.

El producto a estudiar es aplicado, en condi.
ciones normales con ayuda de ua nicro-pulverizador, en
dosis de 5; 2,5; 1,25 y 0,62 kg/hectéren y.con una dilu-
¢ifn correspondiente o 560 litros/hectérea.

. e~ 1386353
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Se efectlan igualmente ensayés testigo sin
trotaniento.

El control final se efectia por pesada de las
planticulas, 15 dias después del trataniento. .

Los resultados son expresados en porcentaje
de reduccibén de la vegebtacidn .’

Peso de las planticulas _ peso de las planti-

P = tegbigo - culas trataodas % 100

Peso de las planticulas testigo

La tabla siguiente resume los resultados ex-
perinentales obtenidos con el compuesto A:

Porcentaje de reduceién de la vegetacidn

Dosls en kg de nmateria activa por:
hectirea :
5.0 2,5 1,25 0,62
Avena 40,0 39,0 10,0 0
| Renolacha ' 100 - 70,0
| Trigo 35,0 | 33,0 | 13,0 7.0
Crisanteno 100
Iino _ 100 | 50,0 18,0
Maiz 53,0 30,0 15,0 4,0
Mostaza 100 60,0
Tr&bol 100 50,0
_Cola de zorra 100 45,0 .31,0‘ 14,0

_ Conelusibn: En la dosis de 1,25 kg/hectirea,
el compuesto A posee una buena actividad herbicida de
despuds del brote. Muestra ser selectiva frente a la ave,

na, al trigo y al naiz,

La presente golicitud que corresponde a la

- |386353
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presentada en Fromela, el 12 de Diciembre de 1969, bajo
el N2 69~-43163, se acoge a los bene;ficios del articulo
51 del vigente Estatuto sobre Propiedad-Industrial.

RETVINDICACIONES

TLos puntos de inveneidn, propia y nueva, que
se presentan para que sean objeto de la presente solici-~
tud de 12 Certificado de Adicién en Espafia, son los si-
guientes:

l,~ Mejoras introducidas en el objeto de la

patente prineipal 375.615, o sea, en un procediniento de
_ . , -

preparacidn de nuevas ureas sustitufdas escogidas en el
grupo constitufdo por la N-netil-N-(2-tetrahidropiranil)-
Nt-netabrifluoronetilfenil) -uraﬁ v 15 N-etll-T-(2~tetrahi
dropirenil)-N1-(3,4~diclorofenil)-uren, caracterizadas
porque se hace reaccionar, en el seno de un disolvente or
génico,‘ 2-netilaninotetrahlidropiranc con isocianato de ng
tatrifluoronetilfenilo, § 2-stilaminotetrahidropirano con
isocianato de 3,4—diclorofenilo, ¥ se aisgla el conmpuesto
deseado.
2.~ "WEJORAS INTRODUGIDAS EN EL OBJETO DE TA

PATENTE PRINGIPAL Ne. 375.615, solicitada el 19-I-1970,
por: "Un procedimiento de preparacibén de las nucvas N-al-
cohil-N-(tetrahidropirenil-2)N :~(X-T-fenilJureas.

| Tal y como se ha descrito en la.Menmoria que

antbecede y para los fines que se han especificado.

o~ 386353
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Egta Memoria constar de nueve hojas escritas a
nfquina por una sola cara. .
DiC1e7
Modrid, 1 jC.L”_,,
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