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Esta invencidn se refiere a un nuevo procedimiento

"de sintesis de azinas (I) e
R R -
1>c=1v--1\'r= o (D
R2 \R2 S

que consiste en hgcer reaccionar amoniaco y un compuesto
carbonilico (II)
Ry - E"" Ry

con wn perdxido de diacilo (también denominado perdxido de

(11)

‘acilo), es decir, un compuesto que contiene una o variss

funciones (III)

= C=0=0=C- (III)
S -
En las férmulas (I) y (IT), Ry ¥ Ryy dguales o dife-
fentes, representan un 4tomo de hidrédgeno, un rediocal algul
lo lineal de 1 a 12 dtomos de carbono, un radical éiquilo
regmificado o cicloalquild de 3 a 12 dtomos de carbono, un’
redical hidrocarbonado de 6 a 12 dtomos de carbono y conte
hiendo un ndcleo aromdtico o bien,; unidos, representan un
radical alquileno lineal o ramificado de 2 a 11 dtomos de
carbono, estando eventualmente sustituldos estos radicales
por grupos tales como grupos etilénicos, bromo, cloro, £lio
nitro, hidroxi, alcoxi, dcido carbox{lico, emida o éster cax
boxilic;, nitrilo, etc,

Ios perdxidos de diacilo pueden tener la férmula:

Ry~ C=0-0~C=R (IIT a)
3 T
0 0
O -
‘R5~cuo-'o_c_ (III b)
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. no, un radical alquilo ramificado o cicloalquilo de 3 a 18

- carbono o un radical arilenc-1,2 de 6 a 18 dtomos de car-

-3 -
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(o]
By~ C= 0= Oe CuRew Cm 0= 0~ C= R, (IIL
370 | > | 4
0 0
(o] .
Ry~ C=0-0=C=0=0~C=R, (III &)

T b d

donde R3 y R4, iguales o diferentes, representen preferiblg

mente un radical alquilo lineal de 1 & 18 dtomos de carbo-

dtomos de carbono, un radical hidrocarbonado de 6 a 18 4o
mos de carbono conteniendo por lo menos un ndcleo aromdti-
co, un radical confeniendo un ndcleo heterociclico oxigenad
do o nitrogenado de 5 o 6 miembros y conteniendo de 4 & 18
dtomos de carbono, un radical alcoxi de 1 a 18 dtomos de

carbono o bien R3 Yy R4 pueden egtar combinados pars repre-

genter unidos un radical alquileno-1,2 de 2 a 18 dfomos de

bono} 35 puede no existir o bien representa. un radical al+
gquileno lineal de 2 & 10 dtomos de carbono, un radical al-
quileno ramificado o clclico de 3 8 10 dtomos de carbono,
un radical srileno o arilalquileno de 6 & 12 dtomos de cap
bono pudiendo estar sustituidos estos radicales con £rupos
etilénicos, cloro, bromo, flior, nitro, hidroxi, alcoxl,
doido carboxilico o percarboxilico, amida o éster earbei-
licos, nitrilo, etc. El valor de n én los perdxidos polimé
ricos de férmula (III b) puede oscilar entre 2 y 30 apro-
ximgdamente.

_ Los compuestos carbonilicos (II) utilizados en esta
invenci6n son eldehidos cuando por lo menos uno de los ra-

dicales R, o R, representa un édtomo de hidrdgeno y cetonas
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cuando ninguno de estos radicales representa un dto-

" mezclas mds complejas de derivados cerbonilicos; para obted

mules (I), (I') y (I*): = '

408890 -

mo de hidrdgeno. Ia naturaleze del o de los compuestos car
bonflicos utilizados determina por consiguiente la netura-
iezé de la o Ge las azinas obtenidas. Asi, el empleo de un
aldehido conduce a unaraldazina y el emplec de una cetona
a una cetagina. | |
Dentro del merco de la invencibn, también pueden
utilizarse mezclas de dos aldehidos diferentes o de dos cef

tonas diferentes o de un aldehido y una cetona o incluso

ner mezclas de azinas siméiricas y asimétricas. Asl, si se

designe por R -co-izz (II) y RH -C0-R'y (IT') (férmula donde

1
Ry R%p_iguales o diferentes de Ry ¥ R2, tienen el mismo
significado que estos ultimos), & dos compuestos carboni-
licos presentes en la mezcla compleja, se obtendrdn mezclap .

de azinas simétricas y asimétricas que responden a las fér

R R .
C=N-N=2¢ (1)

: RY o .. L R
C=N~N=4¢( Al

e vy, ™

A titulo de ejemplos no limitativos de los deriva-
dos carboxilados (II) utilizables en esta invencién, pode-

mos citar:

- los aldehidos siguientes: formaldehidb,ecetaldehi
db, propionaldenhido, butiraldshido, isébutiraldehido, n-pen
tanal, pivelaldehido, enantal, 2-etilhexanal, A~ tetrahi-
drobenzaldehido; hexahidrobenzaldehido, 5-norbornen—2-cer—

boxaldenido, tetrahidropiran-2-carboxaldehido, benzaldehi~
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‘no-2,2-dimetilbutiraldehido, etc;

tearilo, ciclohexanocarbonilo, 2-norbornenocarbenilo, benzo

‘benzoilo, p-nitrobenzoilo, m-trifluormetilbenzoilo, p~fenil

acetilo y benzoilo, acetilo y butirilo, isobutirilo y benzo-

408890

do, monoclorobengaldehido, p-nitrobenzaldehido, anisaldehi-

doy B-cloropropionaldehido, B-metoxipropicnaldehido, 4-cia-

‘= las cetonas siguientes: zcetona, butanona-2, pen~
tenona~2, pentanonae-3, metil-isopropil~cetona, metil-isobu~
til-cetona, etil-amil-cetona, metil-ciclohexil-cetona, ace-
tofenona, benzofenonsa, ciclobutanona, ciclopentenona, ci-
clohexanona, 2-metil~ciclohexanona, 3-metil-ciclohexanona,

4~metil-ciclohexanona, 2,4—dimetil~ciclohexanona, 39345-trd

metiL-ciclohexanona,'isoforoha, cicloheptanona, ciclooctanoc
na, ciclodecanone, ciclododecanonas; etc.

Entre los perédxidos de dimcilo (o perdxido de acilo)
utilizebles en este invencién, podemos citer: .

-~ los perdxidos de Fférmula (III a), como los perd-

xidog de acetilo, monocloroacetilo, trifluoracetilé, propio]
nilo, B-cloropropionilo, p~metoxipropionilo, p~carboxipro-
plonilo, n-butirilo, perfluor-n-butirilo, isobutirilo, per—
fluorisobutirilé, crotonoilo; valefilo, igsovalerilo, piva-
loilo, hexsnoilo, heptano:flo, octanoflo, 2-etil-hexanoilo,

nonanoilo, decanoilo, laurailo, miristoilo, palmitoilo, es~

[

{lo;, o-toluilo, m~cloroberzoilo, peclofobenzoilo, p~me foxi~

bengoilo, 6~9arboxibenzoilo, a-neftoilo, p-naftoilo; 2-fu~

roflo, nicotinoilo o perdxidos mixtos como los perdxidos de

{lo, ecetilo y lauroilo, esteerilo y benzoilo, etc;
-~ los perékidoé poliméricos (III b) y los perdxidos

mixtos (III ¢) derivados de los didcidos HOOC-Rg~COOH si~
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: (RS = u(CH2)4-), pinélico (RB = n(cﬁz)g-), dpdecanodioico

.reftdlico, etcs

" benzoilo, perdxido de metoxicarbonilo y lauroilo, perdéxido

408890

goientes: oxdlico (donde’R5 no existe), succinico

(Rg = =(CH,) ), glutdrico (Ry = = (CHy)3=)y. aﬁipiéo,

(R5 = ~(CHy)yg~)s ciclohexano-1,2-dicarboxflico 0 =1,4-di-

cerboxflico (Rg = ciclo~CgH,,), o~ftélico, isoftdiico, be-

=~ los perdéxidos (III a) derivados del Adcido carbéni-
co, donde uno por lo menos de los radicales R3 y R4_es un

grupo alcoxi, como el perdxido de isopropoxicarbonilo y

de isopropoxicarbonilo y leuroilo, perdxido de 3,3,5~trime-
$ileiclaexiodicarbonilo y lauroflo, peroxicarbonato de iso-
propilo,. etc;. '

~ los perdxidos (;II d) como los dianhidridos mixtos
de dcido diperoxi-carbdnico y benzoilo; de caproxilo, dé
lauroilo, de 2-etil-hexanoilo, etc.

Iag conocldas reacciones del amoniaco con un compues
to carbdnilico, aldehido o cetona, y un compuesto péfo;idiy
co, conducen.a compuestos diversos segin la naturaleze del
compuesto peroxidico utilizado y les con%?ciones de traba~
jos Asi, lm reaccidn entre smoniaco, un aldehido o una ce-

tong y.el perdxido de hidrbgeno conduce & aminoperdxidos

(ver, por ejemplo, J. Chem. Soc. (¢), 1969, pdg. 2663)-,

a oxim;s en presencie de dcidos wolfrdmicos o molibdicos cg
mo cata11zadores (. Gene. Chem. (URSS), 1960, 30, 1635), a

azinas en presencie de hidrdxidos o & sales de amonlo o de
metales del grupo I a y II a del Sistena Periddico de los
Elementos (ver la sollcltud de patente francesa 71/25 824

presentada el 15 de Julio de 1971 por esta misma firma).
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 en presencia de un nitrilo, como ha descrito esta misma fir

' 70/21.704 del 12 de Junio de 1970, 70/46.994 Qel 23 de Diw-

. de Octubre de 1971; o haciendo reacclonar el amoniaco con

| Swern, "Organic Péroxides“, vol. 1, Wiley-Interscience, New

. a oxagiridinas (patentes alemanas 952.895 y 959.094). Igugl

408890  7-

‘Igualmente se obtienen azinas haciendo reaccionar el amonig
4

éo.y un aldehido o une cetona con el perdxido de hidrdégeno

-

ma golicitante en sus solicitudes de patentes francesas

ciembre de 1970, 71/00299 del 7 de Enero de 1971, 71/05215

hd ]

del 24 de Febrero de 1971 ¥ 71/07249 del 3 de Marzo de 1971
o con un &cido percarboxilico, como ha descrito esta misma

firme en su solicitud de patente francesa 71/36.311 del 8

log productos peroxidicos de autooxidacibén de un alcohol

secundario,; en pregencia de un nitrilo, como se ha indica-
do en la solicitud de patente francesa 71/08509 presentada
el 11 dé Marzo de 1971 por este mismo solicitante. Por otrs
parte, se sabe que la accidn de los dcidos percarboxilicos

sobre las iminas N-sustitufdass, en medio anhidro, conduce

mente se sabe que la descdmposicién de los peréxidos de
diaciio, amplismente utilizada en los procedimientos de de-
sencadenaniento de reacciones de polimerizacidn por radica-
leg de compueétos etilénicos, es fuertemente acelerada en

presencia de compuestos aminados (ver, por ejemplo, Dr.

'Ybrk, 1970, y las referencias citadas en esta obra).

Esta firma solicitante acaba de descubrir aﬁoiérdue
la reaccidn del amoniaco y los compuesfos carbonilicos, al-
dehidos o cetcnas, con un perdxido de diacilo, conducla se-
lectivemente & azinas de férmule (I). Ias azinas (I) son
productos intermedios. de sintesis importantes que se pueden
principalmente hidrolizar, por métodos conocidosm, para Ob-

i
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4o carbonilico o agregar el amoniaco o una solucién smonia-

tenlendo hasta 12 4tomos de carbono, por ejemplo pentano,

-8 -

nag90
4088°
tener hidrazina en estado de base libre o de sales, con li-
béracién del compuesto carbonilico que se puede reciclar.
Pare la puesta en prdctica del procedimiento de la
invencidén, los reactivos se ponen en contaéto en medio 1li-
quido, mezclandolos por orden oen cémbinaciones cualesquie
ra. -Por ejémplo, és posible introducirlos separade y simul-

tdneamente en un reactor discontinuo o continuo, introducir

el peréxido de diacilo en una mezcla de amoniaco y compues-

cal a una solucidén que contiene el perdxido de diacilo y
el compuesto carbonilico. La utilizacidén de un disolvente

o de una mezcla de disolventes que permitq mantener ol me-
dio de reaccidn homogéneo o asegurar'por lohmenos ung solu-
bilizécién parc;al de los reactivos, puede geor ventajosae.
Los disolventes preferidos son el agua y los alcoholes se~
turados de 1 a 6 4dtomos de carbono, por ejemplo meﬁanol,
etanol, n-propanol, isopropsnol, n-butanol, butandl;z, iso
butanol, tero-butanol, los aicoholes am{licos, ciclohexanol
etc. También pueden utilizarse disolventes no polares para
solubilizar los perdéxidos de diacilo que son insolubles o
poco solubles en el medio polar de la reaccidn, como los

hidrocarburos alifdticos, cicloalifdticos, o aromdticos con

hexano,- heptano, ciclohe xano, benceno, tolueno, los xile~
nos, disolventes halogenados como clorgro de netileno, ¢lo=
roformo, tetracloruro de carﬁono, 1,2~dicloroetenc.o 0N Om
clorobenceno, nitrobenceno,.etc o combinaciones cualesquiera
de‘disol€éntes. Ia mezcla global de reaccibn puede ser homo;

géneao heterogénea y puede contener en este caso dos fases

4

L]
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talizado durante la disolucién o sales de amonio precipita—
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1fquides, no miscibles o parcialmente miscibles y/o una o

dos fases sélidas, por ejemplo el perdxido de diacilo cris-

das durante la reaccibn. Para obtener resul_ ados satisfao-
torios, es necesario garantizar una egitacibén eficaz de la
mezcla de reaccidn, principalmente cuando esta es hetero-—
génea, . | .

La temperatura preferida estd comprendida entre ~20°

y 100°C aproximadamente. Se buede trabajar a la presifn at-

mosférica o bien bajo una presién que puede llegar hasta 10
atmbsferas, si eslo es necesario para mentener el amoniaco
on solucidn en el medio.

Ios reactivos puedenrser utilizados en cantidades es-
toquiométricas, pero tembién pueden utilizarse p;oporciones
diferentes y, en este caso, es preferible emplear un exceso

de amoniaco y de derivado carbonilico con respecto al perd-
xido de diacilo, exceso que pueds llegar s ser hasta de die4
veces la cantidad tedrica.

El célculo de la cantidad de emoniaco utilizado debe

‘tener en cuenta el hecho de que los dcidos carboxilicos pro-

%,

Yorr

ducidos en la transformacién; a expensas del perdxido ae
diacilo, deben ser neutralizados por una cantidad equivalen—
te de ﬁn_compuesﬁo bésico que preferentemente eg el propio
amonigco. Pero: se puede reducir o anuler la cantidad de amo-
niaco necesaris para esta neutralizacidn, si se desea, agre-
gando al medioy, & medida que la reaccidn trenscurre, otra
base, por ejemplo ﬁn hidréxido o un carbonato de metal alca-
lino o alealino-térre o

Puede ser venitajoso afiadir 21 medio wno o varios pro-
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duc%os estabilizanfes conocidos de los compuestos peroxidi-
cos o que sjerzan wn efecto regulador sobre el pH del mediq
como dcido fosfbrico o pirofosférico, dcido citrico, dcido
pitrilotriacético, dcido etilendiaminotetrascético, etc o
sus sales de metales alcalinos o de amonio; a razén de
0,01 a 1 % de la mezcla total para cada uno de estos pro-
ductoss
Después de la reaccidn, las azinas pueden separarse
de la nmezclas de reaccidén por medios conocidos por si mis-
_mos, como extraccidn mediante un disolvente no miscible,
destilacién fraccionada o una combinacibén de ambos medios.
En los ejemplos siguientes, que ilustran esta invencié
gin limitarla, se ha trabajado en reactores de vidrio de
dimensiones apropimdas, provistos de agitaéién mecgnica y
un refrigerante.
' EJEMPLO 1
‘Bn un reactor se introducen 14,5 g de acetona (0,25
moles), 5 & de agua, 40 g de metanol ¥ 0,25 g de sal disé-
dica del &cido etilendiaminotetraacético y después se di-
suelven en esta mezcla 6,8 g de amoniaco (0,4 moles). A
continuacibén se intrcducen 24,2 g de peréxido de benzoilo
(0,1 moles) en la mezcla mantenida a 2000 y se deja reaccig
nar durante hora y cuarto a esta temperatura, dureante cuyo
ﬁiempocée nace pasar una ligers corriente de amoniacoréasgg
50 a razon dé unos 1,7 g (0,1 moles) por hora. Terminada 1lg
reaccidén, se filtra la sal aménica gue ha precipitado y la
acetonaziné presente en la solucidn se valora por via quiw
mica o por cromatografia en fase gaseosa. Se forman 8,8 g

de acetonamine (0,078 moles), lo que corresponde & un ren-

dimiento de 78 % respecto al perdxido empleado.
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plo 1, pero utilizando 39,8 g de perdxido de lauroilo (0,1

Y
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Se trabaja en las mismas condlciones que en el Eje;

EJERMPLO 2

=

plo 1, pero utilizando 38 g de perdxido de 2,4-diclorcben-
zo{lo (0,1 moles) en lugar de perdxido de benzoilo. Se for-
man 7,2 g de acetonaziné (0,064 moles), lo que corresponde
a un rendimiento del 64 % respecto &l perdxido empleadoe.

- .1
Se opera en las mismas condiciones que en el Ejem-

moles) en lugar del perdxido de benzoilo'y dejando reaccio-
nar la mezcls durante 4 horas y 15 migutosha 20°G, Se for;.
man 9,4 g de acetonazina, lo que corresponde a un rendimien
to del 84 % respecto ml perdxido empleado.
EJENPLO 4
Se opera en las mismas condiciones que en el Ejem-
plo 1, pero utilizendo 23,4 g de monopercoxido de sucecinilo
o perdxido de P-carboxipropionilo (0,1 moles) en lugar del
perdxido de benzollo y dejando reacclonar la mezcla durante
3% horas a 20°C, Se forman 3,25 g de acetonazina (0,029 mo-
les), lo que corresponde a.un rendimiento del 29 % respecto
al perdxido empleado.
" | BJEMPLO 5
En.un reactor se'introdgoen 18 g de metil-etil-ce=
“tona (0,25 moles), 5 g de agua, 50 g de metanol y 0,25 g de
sal disédica del deido etilendiaminotetraacético y después
se diguelven en esta mezcla 0,7 g de amoniaco (0,41 moles)
¥ 86 introducen en la misme 24,2 g de perdxido de benzollo
60,1 moles), a lo largo de 12 minutos, manteniendo ls mez-

cla a 20°C, Todavia se deja reaccionar durante una hora a 12
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" a un rendimiento del 66 % respecto al perdxido empleado.

- xido de benzoilo por 42,6 g de perdxido de lauroilo (0,1 mo

| perdxido empleados

~12

508890 i

misma temperatura, despuds se filtra la sal emdnica que ha

precipitado y la azina de metil-etil-cetona presente en la
solucidén se valora por via quimica y por cromatogratia ga-

seosa. Se forman 9,3 g (0,066 moles), lo que corresponde

EJEHPLO 6
Se opera en las mismas condiciones que en el Ejem—
plo 5, pero utilizando 24,5 g de ciclohexanona (0,25 moles)
en lugar de la netil-etil-cebona. -Se forman 15,2 g de_ ciclo
hexanonazina (0,C79 moles), lo que corresponde & un rendi=
miento del 79 % respecto al perdxido empleado.
EJEMPLO 7

Se repite el Ejemplo 6, vero sustituyendo el perd-

leg). Se formen 13,25 g d& ciclchexanonazina (0,069 moles),

lo que corresponde & un rendimiento del 69 % respecto al

EJEMPLO 8
" En un reactor se introducen 14,5 g de acetona ‘
(0,25 moles), 5 g de aﬂua, 40 g ds metanol y 0,25 g de sal
disédica del dcido etilendiaminotetraacético y después en
esta mezcla se disuelven 6,8 g de amoniaco (0,4 moles). A
continuacién se intrecducen 41,9 g de una mezcla al 75 % de
'peréxldo'de nonanoflo (0,1 moles) de férmulas
o CH3
CH3 (l}-CH2 (IIH-C'-I? ﬁ-()--()—-ﬁ--C‘I2 C|H-CH2-+-CH3
CH3 CH3 0 0 CH3 CH3
producto comer01allvado por la Société Chalonnaise des Pero
xydes Organlques, ¥y se deja reacclonar la mezcla durante

50 minutos a 20° Una vesz Lerm;nada la reacc1on, ge filtra
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" peréxido empleado.

xydes Organiques, en lugar del perdxido de nonenoilo. Al ca

- acetonazina (0,062 moles), lo que corresponde & un rendi-

" hexilo el 85,4 % (0,1 moles)

-perdxido empleado.

_13

108890

la sal aménica que ha precipitado y la acetonazina presentel

en la solucibén se valora por via quimice y por croma togram
fia gaseosa. Se forman 10,1 g de acetonazina (0,090 moles),

lo que corresponde e un rendimiento del 90 % respecto al

EJEMPLO 9
Se opera en las mismas condiciones que en el Ejem-
plo 8, pero utilizando 89,6 g de ung solucidn comercial al
23 % de peroxidicarbonato de isopfopilo (0,1 moles).
i ~m_ 0- §-0-0-0-0- a-<CH3
| Il cH

e
CH
. 3 0 0 3

-

producto comercializado porhla'Société Chalonneise des Pero
bo de 1,25 horas de reaccidn a 20°C, se forman 6,95 g de

miento del 62 % respecto al perdxido empleados
EJEMPLO 10

" 8¢ opera en las mismas condiciones que en el Ejem-

plo 8, perd utilizandb 33,5 g de peroxidicarbonato de ciclp

Oo-c—o—o-c-oo

I I

0 . 0
en lugar de perdxido de nonanoilo. Al cabo de 30 minutos
de reaccifn a 20°C, se han formado 10,26 g de acetonazina,

lo gue corresponde a un rendimiento del 91,5 % respecto al

' EJEKPIO 11

IEn un reactor se introducen 24,5 g de ciclohexano~
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" ge disuelven en esta mezcla 6,8 g de amoniaco (0,4 moles).

A continvacién se introducen 44 g de perdxido de 2,4-diclo

‘zoflo. Al cabo de 15 minutos de reasocién a 20°, se han for-

_empleados

408890 -

na (0,25 moles), 5 g de aguz, 40 g de metanol y 0,25 g de

sal disddica del dcido etilendiaminotetraacético y después

robenzoilo al 8; % (0,1 moles), producto comsrcializado pon
la Société Nourylande y se deja reacciohar la mezcla duran—
te 15 minutos, menteniendo la temperature é 20% se formen
18,25 g de ciclohexanonazina (0,095 moles), lo que corres-
pénde a un rendimiento de 95 % respecto al peréiido empléade

' EJEMPLO 12

Se opera en las mismas condiciones que en el Ejem-
plo 11, péro utilizando 36,5 g de mmoperdxido de succinilo

al 74 % (0,1 moles) en lugar de perdxido de 2,4-dicloroben-

mado 10,56 g de ciclohexanonazina (0,055 moles), lo gque co-

rresponde a un rendimiento del 55 % respecto al peréxido

' EJEMPIO 13
~ Se opera en las mismas condiciones que en el Ejom-
plo 11, pero utilizande 89,6 g de solucidn comercial al
23 % de peroxidicarbonato de isopropilo (0,1 moles) en lu-
gar del perdxido de 2,4-~diclorobenzoilo. Al cebo de 15 mi-
nutos de reaccidn a 20°, se han formado 12,5 & de ciclohe-
xanonazina (0,065 moles), lo que corresponde & un rendimien
to del 65 % respecto al perdxido empleados
EJEMPLO 14
3e opera en las mismas condicion2s que en el Zjem
plé 4, pero utilizando 33 g de peroxidicarbonato de ciclow

hexilo al 88 % (0,1 moles) en lugar del perdxido de 2;4—&1—

.
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clorobenzoilo. Al cabo de una hora de reaccibn a 20°, sa hsg

formado 14 g de ciclohexanonazina (0,073 moles), lo que co-

"rresponde a un rendimiento del 73 % respecto al perdxido

empleado.

| ETBPLO 15
Se opera en las mismas condiciones que en €l Ejem—
plo 11, pero utilizando 42 g de una mezcla al 75 % de peré-
xido de nonenoflo (0,1 moles), cuya f£érmula ha sido indi-

cada en el Ejemplo 8, en lugar de perdxido de 2,4-dicloro-

‘benzoilo. Después de 4 horas de reaccién a 209, se han for-

mado 12,1 g de ciclohexanonazina (0,063 moles), 1o que co—~

rregponde a un rendimiento del 63 % respecto al perdxido
o :

empleado.

En resumen, la Patente de Invencidn que se solici-

ta deberd recaer sobre las sigulentes: -

<
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REIVINDICACIONES

1. Un procedimiento de preparacibn de azinas de

‘férmula I

R R ,
T™N¢=§-Nn=0¢" | (1)

donde Ry ¥y R,, iguales o diferentes, representan un &tomo
de hidrégeno, un radical alquilo lineal de 1 a 12 dtomos de
carbono, un redical alquilo ramificado o cicloalguilo de

3 a 12 dtomos de carbono, un radical hidrocarbonado de 6 a

12 4tomos de carbono y conteniendo un ndcleo aromdtico o

bien representan unidos un radical alquileno lineal o rami-

ficado de 3 a 11 dtomos de carbono, estando eventualmente

sustituldos estos radicales con grupog tales como los gru—

pos etilénicos, cloro, bromo, £ldor, nitro, hidroxi, alco-
xi, dcido carboxilico, emida o éster carbox{licos, nitri-
lo, etc, cuyo procedimiento consiste en hacer reaccionar el
amonigco y un derivade carbonilico R1-CO-R2 (II), o.mna mez
cla de derivados carbonilicos (II), con un peréxido de di~
acilo.

2. Un.procedimiento segﬁn la Reivindicacién 1,
en el que la reaccidén tiene lugar en un medio disolvente.

3. Un procedimiento segin la Reivindicacién 2, en

‘el gue el disolvente utilizado es un alcohol alquilico de

1a6 éfomos de carbono.

4. ﬁh procedimiento segin una de las Reivindica-
ciones 1 a 3, en el que la reaccién se efectia a temperatu-
res comprendidas entre —-20° ¥y 100°¢, |

5. Un procedimiento segiin una de las Reivindica-

ciones 1 a 4, en el gque las relaciones molares respectivas
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de amoniaco y derivado carbonilico empleados & perdxido de
diaeilo empleado estén comprendidas entre 1 y 10.

6. Un procedimiento segin una de lag Reivindico~
ciones 1 a 5, en el que los perdxidos de dimecilo utilizados
estdn seleccionados entre el grupo formado por perdxido de
nonanoilo, peroxidicarbonato de isopropilo, peroxidicarbona-
to de ciclohexilo y perédxido de 2,4-diclorobenzoilo.

' 7. Se reivindica por Ultimo, como objeto sobre
el que ha de recaer la. Patente de Invencién que se solicita
por: "UN PROCEDIMIENTO DE PREPARACION DE AZINASY,

Todo conforme queda descrito y reivindicado en
la presente Memoria descriptiva que consta de diecisiete
paginas mecanografisdas. . '

Madrid, 22 noviembre de 1972

BERNARDO UNGRIA
DeDe
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