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Este invencidn se refiere a ciertos indazoles sus-
tituidos en la posicién WL ¥ e su empleo como agentes de
conservaci6n1para composiciones acuosas que estdn someti-
das ordinariamente al deterioro resultante de la accidn mi-
crobians.

De acuerdo con esta invencidn, se ha encontrado que
clertos indézoles sustituidos en la posicidn N tienen una
aotividad excepcional y valioss comé agentes de conserva-
cidn para composiciones acuosas, tales como pinturas de 1é-
tex. Estos compuestos se pueden representar por la férmula

estructursal

en la que X representa ~OR, cloro, bromo, flior, yodo, o
tiocianato; Y representa cloro, bromo, fluor, yodo, nitro,
-SO2R, acilo, acilamino, alcohilo que tiene de 1 a 4 atomos
deigarbono, alcoxi que tiene de 1 a 4 atomos de carbono, cer=
boalcoxi, trifluorometilo, triclorometilo, tribromometilo,
o triyodometilo; Y’representa cloro, bromo, flior, yodo,
nitro, -SOsR, acilo, acilamino, arcoilamino, alcohlilo que

tiene de 1 a 4 atomos de carbono, alcoxi que tiene de 1 a

11.1.73 -2 -
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4 atomos de carbono, carboaleoxi, trifluorometilo, triclo-
rometilo, tribromometilo, triyodometilo, (clorcbenciliden)
amino, (bromobenciliden)emino, o alcohilenimino que tiene
de 1 a 8 atomos de carbono; % represents hidrdgeno, cloro,
bromo, flior, yodo, acilamino, o alcohilenimino que tiene
de 1 a 8 édtomos de carbono; R representa hidrégeno, alcohi-~
lo que tiene de 1 g 12 dtomos de carbono, ¢loroalcohilo que
tiene de 1 a 12 dtomos de carbono, bromoaleohilo que tiene
de 1 a 12 atomos de carbono, fenilo, clorofenilo, hidroxi-
fenilo, alcohilfenilo, o nitrdfenilo; ¥y n es un numero com=
prendido en el intervalo gue va‘desde cero a tres. Ilustra-
tivos de estos compuestos son los siguientes: Nl-hidroxime-
t11-3,7-dicloroindazol; Nl-hidroximetil—4,5,6.7—tetraclo:g
indazol, Nl-hidroximetil~3,5,7—tri(acetamino)indazol; N
bromometil=3,6,7-tribromoindazol ; Nl-clorometil-5,657gtr1-
nitroindazol; Nl-cloromet11—7-trifluorometilindazbi} N
tiocianatometil-4-metil-T=butilindazol; N*-clorometil=s4,7=
dimetoxiindazol; Nl=yodometil-5,7-di(butilsulfonil)indazol;
Nl-metoximetil-B-metilenimino—?-acetilindazol; Nl-clorobuto-
ximetil-6-benzamino-T-cloroindazol; Nl-3—cloro-6-(3,4—diclo-
robenciliden)emino-7-nitroindazol; y Nl-tiocianatomstil-3,
6~dipiperidino~T7-cloroindazol.

Son particularmente efectivos como blocidas para com=-
posiciones acuoses los compuestos que tienen la foérmuls es-

tructural
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en la cual X' representa hidroxilo, cloro, bromo, flior,
yodo, o tiocianato; % representa hidrdgeno, cloro, bromo,
fldor, o yodo; Q ¥ Q'representan, cada uno, cloro, bromo,
flior, yodo, o nitro; y m representa un numero comprendi-
do dentro del intervalo que va de cero s uno. Estos com-
puestos preferidos incluyen Nl-hidroximetil-?-cloroindazol;
Fl-hidroximetil-T-bromoindazol; Nl-hidroximetil-T-nitroin-
dazol; Nl-hidroximetil~5,7-dicloroindazol; N' -hidroximetil-
3,5,T=tricloroindazol; Nl-hidroximetil-s,7;dinitroindazol;
Nl-clorometil~3,7-dicloroindazol; Nl-bromometil-3,5,7-tri-
bromoindazol; Nl-yodometil-3,5,7~triyoaoindazol; Nt=fluo=
rometil-3,5,7~trifluoroindazol ; Nl-tiooianatometil-6,7-
dinitroindazol; Nl-tioccianatometil-3,5,7-tricloroindazol.
y similares.

Logs nuevos compuestos de esta invencidn se pueden pre=-
parar por cualquier procedimiento adecuado y conveniente.
Por ejemplo, se pueden preparar los compuestos sustituidos
con hidroximetilo en la posicién KL por calentamiento del
indazol apropiado sustituido en la posicién.7 con formal=

dehido o con un compuesto tal como paraformaldehlido que
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sirve como fuente de formaldehido. Los compuestoesustitui-
dos con hidroximetilo en la posicion Nl se pueden calentar
con un haluro de tionilo para formar los compuestos susti-
tuidos con halometilo en la posicién N1. La reacoién de los
compuestos sustitufdos con halometilo en la posicidn Nl con
tioclianato de potasio produce los compuestos sustituidos
con tiocianetométilo en ia posicién N, Ia preparacién de
eatos compuestos se lleva e cabo generalmente en un disol-
vente, tal como benceno, tolueno, xilenoc, acetona, piridi-
na, etanol, tetrashidrofuranc, o e¢loruro de etileno, a ls
temperatura de reflujo de la mezcla de reaccidn.

Los indazoles sustituidos en la posicién N' de esta
invencidn se pueden utilizer para evitar o inhibir el desa-
rrollo de una gran diversidad de hongos, bacterias, plan~
tas, e inseotos. Son particulesrmente valiosos como agentes
de conservacidn para composiciones acuosas que contengan ma=
teria organica que esté sujeta de ordinario al deterioro
resultante de la accidn de bacterias y otros microorgania-
mos, tales como pintures de latex, aceites emulsificados
para corte de metales, adhesivos, fluidos hidraulicos, dis-
persiones de pasta de madera utilizadas en la fabricacidn
del papel, y jabones, cremas, y lociones cosméticas. las
composiciones acuosas que contienen proporcion tan pequefia
como 0,10% en peso de uno o mes de estos compuestos bioci-

das son estables y no presentan indicios de degradacidén re-
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sultante de la actividad bacteriana después del almacena=
miento a la temperaturs ambiente durante seis meses o mas.
Puede utilizarse tres por ciento o mas de los compuestos
biocidas, pero estes cantidades mayores no proporcionan me-
jore asdicional en las propiedades de las composiciones, y
por esta razdn no se utilizan usualmente. En general se pre-
fiere incorporar de 0,2 por ciento a 0,4 por ciento en peao
de uno dé los indazoles sustituidos en la posicidn NI de
esta invencidn a las composiciones acuosas pars proteger-
las contre el ataque de las bacterias y otros microorganis-
mos .

En una realizacion preferida de esta invencidn, se
utilizan los indezoles sustituidos en la posicidn N como
agente de conservacidn en composiciones scuosas para recu-
brimiento de superficies, y particularmente en composicio-
nes pare recubrimiento de superficies que sean dispersiones
acuosas que contengan aproximsdemente de 10 por ciento a 60
por cliento en peso de un polimero de adicidn lineal insolu-
ble en ague y/o un eglutinante oleorresinoso. las disper-
siones scuosas de polimeros de adicidn lineales sintéticos
se preparan de ordinario por polimerizacién en emulsién de
compuestos etilénicamente insaturados, en especial los de
carécter monoetilénicamente insaturado, aungque ge pueden
utilizar en cierta proporcién butadieno, olorobutadiqno,

e isopreno. Ilustrativos de loes polimeros de mdicidn li-
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neales sintéticos que pueden utilizarse como aglutinante
resinoso en las dispersiones acuosas son poli(acetato de
vinilo); poli(butirato de vinilo); poli(cloruro de vini-
lo); copolimeros de acetato de vinilo con acrilonitrilo;
copolimeros de cloruro de vinilo con acetato de vinile o
cloruro de vinilideno; polietileno{ poliisobutileno; po-
liestireno; copolimeros de estireno con anhidrido maleico

o butadieno; copolimeros de acrilonitrilo con butadieno;
copolimeros de ésteres de acido metacrilico de alcoholes
que tengan de 1 a 8 atomos de carbono con acetato de vini-
lo, cloruro de vinilo, acrilonitrilo, ¢ estireno; copoli~
meros de ésteres de dcido acrilico de alcoholes que ten—
gan de 1 a 8 atomos de carbono con aceteto de vinilo, clo-
ruro de vinilo, acrilonitrilo, o estireno; y mezclas de

los mismos., Aglutinantes oleorresinosos adecusdos incluyen
aceltes secantes, teles como aceite de linaza, aceite de
tung, acelte de soja, aceite de ricino deshidratado, acei-
te de cartamo, o aceites de pescado; aceites secantes espe-
sados; mezclas de acaites secantes o aceites secantes espe~
sados con un componente de resina tal como colofonia trata-
da con cal, una goma de éster, o resina fendlica; barnices
oleorresinosos formados por calentamiento de una de las re=-
sinas antes mencionadas con uno o mas aceites secantes o
aceites secantes espesados; resinas slquidices, las cua~

les son productos resinosos resultaentes de la reaccion de
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un alcohol polivalente, tal como pentaeritrita o glicerina,
con un acido dicarboxflico, tal como anhidrido ftalico, ¥y
dcidos gresos; y mezclas de 1los mismos.

Ademés del aglutinante resinoso y del indazol susti-
tuido en la posicidn Nl, las composiciones pars recubrimien-
to de superficies de esta invencion pueden contener diver-~
sos materiales sauxiliares, tales como pigmentos, extende-~
dores, disolventes, colorantes, agentes antiespumantes, se~
cantes, agentes emulsificadores, agentes dispersantes, plas-
tificantes, y similares, en las cantidades utilizadas de
ordinario paré egtog fines.,

Los compuestos de esta invencidn se pueden incorpo-
rar a la composicidn para recubrimiento de superficies por
cualquier procedimiento conveniente. Por e jemplo, pueden
combinarse con pigmentos y diversos otros componenteé parsa
formar une fase de pigmento que se mezcle después con el
aglutinante resinoso y agua o un disolvente organico para
formar la composicion de recubrimiento de superficies. Al-
ternativamente, pueden afiadirse a una composicién que conten-
ga el esglutinante resinoso, pigmento, y sgua o disolvente
orgénico. El compuesto biocida se puede afiadir como tal &
los restantes componentes de la composicidn para recubri-
miento de superficles, o bien pueden atiadirse aquellos en
forma de una solucidn en un alcohol, éter, cetona, u obro

disolvente,
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Los indazoles sustituidos en la posicidn N1 se pue-
den utilizer también como pesticidas sgricolas. Pueden, por
ojemplo, aplicarse a las plantas o gl suelo en el que se
cultivan las plantas, pera reprimir el desarrollo de diver-
gog organismos patégenos para las plantas, sin ocasionar
dafiog vislbles a las planfas.

Le invencidn se ilustra adicionalmente por medio
de los ejemplos que siguen.

Ejemplo 1

Una mezcla de 38,2 gramos (0,25 moles) de 7-cloroin-
dazol, 150 gramos de isopropanol, 11,2 gramos (0,36 moles)
de paraformeldehido al 97 por ciento, y 0,50 gremos (0,006
moles) de solucion de hidroxido de sodio al 50 por ciento,
se calento a su temperatura de reflujo (832C) durante una
hora, en el transcurso de cuyo periodo se afiasdieron a ague-
1la 0,55 gramos adicionales (0,007 moles) de solucion de hi-
droxido de sodio al 50%. La mezcla de reaccidn se acidifi-
¢ con deido clorhidrico y se diluyd luego con 85 gramos de
agua. Después de ello, se enfrio y se filtré. El producto
se lavo con 35 graemos de isopropanol acuoso al 70 por cien-
t0, ¥y se sect a 40%C @ presidn reducida. Se obtuvieron 34,6
gramos (rendimiento del 76,0 por clento) de Nlehidroximetile
T-cloroindazol, que fundfe & 115,58-118,58C y que contenisa
52,1 por ciento de C; 3,8 por ciento de H; 15,5 por ciemto
de N3 y 19,5 por ciento de C1 (calculado para CgHaNo0C1 2

11.1.73 -0 -
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52,8 por clento de C; 3,3 por ciento de H; 15,4 por olento
de Nj; y 19,5 por ciento de C1)}.

El andlisis infrarrojo confirmé la estructura del
producto, e indicd qﬁe éste contenia solamente 0,3 por cien-
to de 7-cloroindazol.

Ejemplo 2

Une. mezcla de 43,0 gramos (0,25 moles) de 5,7-diclo~
roindezol, 257 gremos (9,86 moles) de solucion acuosa de
formaldehido al 37 por ciento, y 13,5 gramos (0,33 moles)
de hidroxido de sodio, se calentd con agitacién en un suto-
clave a 135%-1402C por espacio de dos horas, durasnte cuyo
transourso.la presidn en el autoclave ascendid @ 13,4-14,1
kg/cm2° Después de ser enfriada a 252-302C, la mezcla de
reaccldn se £iltrd, y el material insoluble se lavd con tres
porciones de 60 gramos de agua y luego se secd al sire s la
temperatura ambiente hasta peso constante. Se obtuvieron
45,6 gramos (repdimiento del 92 por ciento) de Ni-hidroxime-
ti1-5,7-dicloroindazol, que fundia a 1209-12492C y que con~
tenfa 44,7 por ciento de C; 3,21 por ciento de H; 12,5 por
ciento de N; y 30,8 por ciento de C1 (calculado para
CgHgN,0C1y: 44,2 por ciento de C; 2,77 por ciento de H;

12,9 por ciento de N; y 32,7 por ciento de Cl). El and-
lisis infrarrojo confirmo la estructurs del producto e ip=
dicé que éste contenia menos de 4 por ciento de 5,7-diclo-

roindazol .

=10 =
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El filtrado obtenido en la separacién del producto
a partir de la mezcla de reasccion estaba constituido esen—
cialmente por solucidn acuosa de formaldehido. Podia volver
s ser utilizado en una reaccidn subsiguiente después de ha-
berse gfiadido suficiente paraformaldehido al mismo para
reemplazar el formaldehido que hebia reaccionado y devol-
verle su concentracidn original de formaldehido sin un au-
mento importante de volumen.
Ejemplo 3
Una mezcla de 9,0 gramos (0,033 moles) de 5,7-dibro-

moindazol, 100 gramos (1,23 moles) de solucidn acuosa de
formaldehido al 37 por ciento, 80 gramos de metanol, y 5,0
gramos de hidrdxido de sodio, se calentd a 80%C durante dos
horas. Le mezcla de resccidn se enfrid a 25%-30%C, se seidi-
fied con Aeido clorhidrico, y se diluyd con 600 gramos de
agua. El precipitado aceitoso resultante se dejo eristalizar
a 08-52C; ge alsld seguidamente, se triturd y se lavd hes-
ta quedsr exento de acidez con pequefias porciones de agua,
secandose después. Se obtuvieron 8,0 gremos (rendimiento

del 80 por ciento) de un sdlido de color canels que estaba
constituido principalmente por Nl-hidroximetil-5,7-dibromoin-
dazol. Bl producto fundfa a 119-1232C y contenia 51,0 por
ciento de Br (calculado para OgHgNoOBry: 52,3 por ciento de
Br)

w 1] =
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Ejemplo 4

Una mezcla de 21,7 gramos (0,1 mol) de N hidroxi-
metil=5,7-dicloroindazol y 40 ml (0,55 moles) de cloruro
de tionilo se calentd a su temperaturs de reflujo durants
90 minubos. La solucidn se hebia vuelto transparents sl
cebo de aproximadamente 30 a 45 minutos de calentemiento,
y se dseprendfa muy poco cloruro de hidrdgenc al final del
perfodo de calentamiento., La mezcla de reaccidn se calentd
luego a 608C a presidn reducide para sepsrar el cloruro
de tionilo que no habia reaccionado. El residuo se disol~
vi6 en benceno, y la solucion resultente se calento a 6020
g presién reducida pare separar el benceno. Se obtuvieron
23,3 gramos de Hl—clorometil-5,7-dicloroindazol, un aceite
que contenis 43,6 por ciento de cloro (calculado, 45,2 por
ciento de cloro). La estructura del compuesto fue confir-
mada por sndlisis infrarrojo).

Ejemplo 5

Una mezcla de 23,8 gramos (0,10 moles) de Fecloron
metil-5,7-dicloroindazol, 7,05 gramos (0,0722 moles) de
tiocianato de potesio, y 200 ml de acetona se calentd a su
temperature de reflujo durante 17 horas. la mezcla de rsac-
cion se dejd en reposo durante la noche a la temperatura
smbiente y se filtrd luego. El material sdlido que se rve-
cogld se lavd con acetona. Bl filtrado y el lavado con

acetons reunidos, se calentaron a 508C a presion reducids
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para separar la acetona. Bl residuo se disolvid en bence-
no, se £iltrd la solucidn, y se calentd el filtrado a 60%C
a presidn reducida pare separar el benceno. Se obtuviercn
26 grawos de letiocianatometil=5,7—dicloroindazol, que ¢one
tenfa 27,9 por ciento de cloro y 10,3 por ciento de mzufre
(calculado, 27,5 por ciento ds cloro y 12,4 por ciento de
azufre),
Ejemplo 6

A. Se prepard una pintura de latex de poli(acetato

de vinilo) mezclando entre si los siguientes materiales:

Partes en Peso

Agua 481,5
Solucion acuoga al 25% de copolimero sal

80dica de anhidrido maleico/diisobutilenc 24
Pirofosfato potasico 3
Alcanolanida de acido graso de cadens largs 9
Antiespumsnte

BEtilenglicol i)
Solucion acuoss sl 1,25% de hidroxietilcelu-

losa 375
Bmulsidén acuosa que contiene 55% de poli(ece-

tato de vinilo) 1299
Eter diet{lico de dietilenglicol 30
Didxido de titanio 690
Talco 345
Metmsilicato cdleico 150

Esta pintura tenis las propiedades siguientes, de-

11.1.73 - 13 -
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terminades por procedinmientos normalizades de ensayos de

pinborass

Tigcuzidad 65 T.X,
Vizcosided Brookrfield (husillo

M. 4, 60 T.poMe) 800 cps
pH 7,8
Indice de Amsrilliecamiento 3,0

B. Se prepard ums pintura de latex acrflica mezclan~
do antre #f los materisles siguientes:

Partes en Peso

L T B I o S R TET TR

Agua 168
Agente tensoamctivo de alecohil-aril-éter 6
Solucidn acuoss al 25% de copolimero

32l sOdica de snhidride maleico/diisobutilenoc 27
Antiespumante 12
Solucion acuosa sl 2% de hidroxietilcelulosa 300
Etilenglicol 60
Didxido de titenio 750
Mice (molide por medis de energis hidrdulica) 20
Carbonato caleico 375
Hidroxido aménico (28%) 4

Dispersion acuosa que contiene 46% de copo-

Limero de éster ecrilico (66% de gorilatoe de

etilo, 32,5% de acrlliato de metilo, y 1,5%

de acido acrilico) 1642

Fsta pinture tenia les propledades siguisntes:

- 14 =
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Viscosidad 72 U.K.
Viscosidad Brookfield (husillo

nim. 3, 60 r.p.m.) 1250 cps
pH , 9,2
Indice de Amarilleamiento 2,6

C. A muestras de las pinturas cuya preparscion
gse describe arribe se afladid, o bien 0,1 por ciento o bien
0,4 por clento en peso de Nl-hidroximetil-7-cloroindazol,
Nl-hidroximetil-5,7-diclorcindazol, 0 un biocide semejan-
te, y las pinturas tratadas se mezclaron durante 24 horas

en un molino de bolas.

Muestras de las pinfturas tratados se envejecie-

ron durante 4 semsnas, a la temperatura ambiente o a 48,9%C.

Durante estos per{odos de envejecimiento, las pinturas que
contenien los compuestos biocidas de esta invencién‘expe-
rimentaron poco cemblio en viscosidad, pH, brillo o amari-
lleamiento.

D. Las pinturas tratadus cuys preparacién se dese
cribe en el Ejemplo 6C se svaluaron por el prdcedimiento
siguiente:

Un inoculante bacterianc mixto constituido por
Pseudomona geruginoss ATCC 10145, Aerocbacter aerogenes
ATGC 7256, Bacillus gubtilis, Baqillus negaterium, y Ba-

cillus lichenoformis se prepard por incubacién de botellas

de dilucidn de leche inoculadas (con 0,5 ml) que contenian

-15 -
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50 m1 de Agar Tripticasa-Soja solidificado.

Después de incubacién durante 18 a 24 horas a 359C,
los cultivos se retiraron de la superficie de agar, se
diluyeron & un volumen apropiado en tampdn de fosfato
(0,05 M, pH 7,0), ¥y se inocularon en porciones de 300 gra-
mos de las pinturas tratedas cuyas prepsracion y propieda~-
des se describen en el Ejemplo 6C. La centidad del culti-
Vo que se afiadid a la pinture fue tal que el anivel final
de bacterias estaba comprendido entre 0,5 x 106 y3x 106
por gramo de pintura. Después de mezclar a fondo, las pin-
turas se incubaron a 352C con ung humedad relativa del S0
por ciento. A intervalos durante le incubacidn, se efectua-
ron determinaciones de la viabilidad de las bacterias y de
le viscosidad de la pintura. El ensayoc de viebilidad se lle-
v0 2 cabo por adicidén de une parte al{cuote de la pintura @
Caldo de Tripticasa=-Soja, incubacidn de éste durasnte 48 ho-
ras a 3520, y posterior extensiom en forma de veta del mis-
mo sobre uns place de Agar de Tripticasa—Séja. Después de
un periodo de incubacidén de 24 horas & 3520, se examinaron
las placas en cuanto a desarrollo del cultivo a lo large
de la veta. Ni las pinturas que contenfan los indazoles
sustituidos en la posicion ¥ ny les que contenian estabi-
lizadores semejantes (37 por ciento de formeldehido y aceta~
to fenil-mercurico) mostraron desarrollo de bseterias al ca-

bo de un periodo de incubecidn de 12 dfes.

- 16 -
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Ia viscosidad de las muestras de pintura se midio du-
rante el perfodo de incubecidén utilizando un Viscosimetro
Brookfield (husillo nim. 3 & 60 r.p.m.). Bl porcentaje de
disminucién de vigcosidad de las pinturas tratadas durante
el perfodo de incubacidn sirve como indicacion de la cantidad
de deterioro que han experimentado las pinturas como resulta-
do de la actividad bacteriana. En todos los casos, las pin-
turas que contenian los compuestos biocidas de esta inven—
cion sufrieron menos disminucidén de viscosided durante
un periodo de incubacion de 21 dias que las pinturas sin
tratar o que aquellas pinturas que contenfan un biocida
de comparacion. Por ejemplo, la pintura de létex de poli
(acetato de vinilo) que contenia 0,1 por ciento en peso
de Nl-nidroximetil-5,7-dicloroindazol perdid el 19 por
ciento de su viscosidad inicial en 1 dfa, el 24 por cien~
to en 2 dfas, el 30 por ciento en 5 dias, el 36 por cien-
to en 12 afas, y el 40 por ciento en 21 dfas, mientras
que la pinturs correspondiente que contenia 0,1 por clen-
to de formaldehido estabilizado al 37 por ciento perdid
el 11 por ciento de su viscosidad inicial en 1 dia, el
37 por ciento en 2 dias, el 44 por ciento en 5 dfas, y el
54 por ciento en 21 dias, y la pintura sin tratar perdid
el 35 por ciento de su viscosidad inicial en 1 dia, el
50 por ciento en 2 dias, y el 67 por ciento en 5 dfas.

La pintura de latex acrilica que contenia 0,4 por ciento

1101-73 - 17 -



10

15

20

25

11.1.73

en peso de Nl-hidroximetil-B,7-dicloroindazol perdid el

5 por ciento de su viscosidad inieisl en 1 dfa, el 5 por
ciento en 2 dlas, el 8 por ciento en 5 dfas, el 10 por
clento en 12 dfas, y el 13 por ciento en 21 dfas, mientras
que la pintura correspondiente que contenia 0,4 por cien=
to de formaldehido estabilizado al 37 por ciento perdid
el 6 por ciento en 1 dla, el 7 por ciento en 2 dfas, el

8 por ciento en 5 dfas, el 10 por ciento en 12 dfas y el
15 por eciento en 21 d{as, ¥ la pintura sin tratar perdid
el 17 por clento de su viscosidad iniciel en 5 dfas, el
20 por clento en 12 dfas, y el 25 por clento en 21 dfas.

Se obtuvieron resultados equivalentes pars las
pinturas que contenian O,1lpor ciento & 0,4 por ciento de
Nl—hidroximetil—?-cloroindazol.

Todos y cada uno de los restantes indazoles sus-
tituidos en la posicién Nl descritos en esta memoris se
pueden emplear de une manera similer para evitar el desa-
rrollo de bacteriss en composiciones acuosas que contie-
nen materiales organicos que estan sujetos a deterioro
por la sceion de las bacterias.

Los téfminos ¥ expresiones que se han empleado,
estan utilizados como términos de desoripeidén y no de li-
mitacion. No se tiene intencidn alguna en la utilizacion
de tales términos y expresiones de excluir cualesquiers
equivalentes de las caracter{sticas mostradss y descritas

o porciones de los mismos, sino que se reconoce que son

- 18 -
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posibles diversas modificaciones dentro del alcance de
la invencidén que se reivindica.

la presente solicitud, que corresponde a la pre
gentada en Estados Unidos de América, el 7 de Febrero de
1972, vajo el Ne 224,286, se acoge a los beneficios del
Articulo 51 del vigente Estatuto sobre Propiedad Indus-
trial.

REIVINDICACIONES

Los puntos de invencién propia y nueva que se
presentan para que sean objeto de esta solicitud de Pa-
tente de Invencidn en Espatia, por VEINTE afios, son los

gue ge recogen en las reivindicaciones siguientes:

18 ,~ Procedimiento para la preparacién de in

dazoles sustitufdos que tienen la férmula estructural
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en donde Y representa haldgeno, nitro; -SOQR, acilo, aci
lamino, alcohilo inferior, alcexi inferior, carboalcoxi,

o trihalometilo; Y' representa halégeno, nitro, -SOzR. aci
lo, acilamino, aroilamino, aleohilo inferior, alcoxi infe
rior, carboalcoxi, trihalometilo, alcohilenimino o (halo
benciliden)amino; Z representa hidrégeno, halégeno, aci-
lamino, o alcohilgnimino; R representa hidrégeno, alcohi
lo, haloalecohilo, fenilo, o fenilo sustitufdo en el que

el sustituyente es halégeno, hidroxilo, alcohilo, o nitro;
¥ n representa un mimero comprendido en el intervalo de
céro a treg, que comprende calentar uns mezcla de reacciédn

que contiene un indazol que tiene la férmla estructural

C-12

NN

en donde Y, Y', Z y n tienen la significacién antes mencig
nada, un compuesto de formaldehido seleccionado del grupo
que consiste en formaldehido, paraformaldghido, y trioxa—
no, y un disolvente orgdnico a la tenmperatira de reflujo

de 1a mezcla de redéeidn,

8 ,= Procedimiento semin la reivindicacidén 1,
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en el que se preparan indazoles sustitufdos que tienen

la férmula estructural

C~-12
5 I
N

Y |

CH2X

en donde X representa halégeno e Y, Y', 2 y n tienen las
definiciones dadas en la reivindicacién 18, calentando
una megcla de reaccidn que contiene un indazol sustitufdo

que biene la férmula estructural

C w2
Y %
N~

Y CHzOH

un haluro de tionilo y un disolvente orgdnico a la tempe-

ratura de reflujo de la mezcla de reaccidn,

38,~ Procedimiento segin la reivindicacién 12,
en el que se preparan indazoles sustituldos que tienen la

férmula estructural

= ¢~z
ek L
Nt/
v i
CH,SCN
-2 -
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eh donde Y, Y'y, Z y n tienen las definiciones dadas en
la reivindicaeidn 12, calentando una mezcla de reaccidn
que conticne unindazol sustituldo que tiene la férmuls

estructural

= C -2
Y l g
X Ilq/
Y
CH,X

en donde X representa haldgeno, un tlocianato de metal
alcaline y un disolvente orgdnico a la temperaturn de

reflujo de la mezcla de reaccidn,

428 ,~ Procedimiento segin la reivindicacidn 18,
en el que una mezcla de 7-cluroindazol, paraformaldshido,
isopropanol y una cantidad catalitica de hidréxido sédi-
co se calienta a su temperatura de reflujo para formar

Nl~hidroximetilm7—cloroindazol.

_ 58 ,~ Procedimiento segin lo reivindicacidén 18,
en el que una mozcla ds 5,7-dicloroludazol, solucidn aocug
sa. de formaldehido al 37%, metanol y una cantided catali
tica de hidréxido sédico se calienta o su temperatura de

reflujo para formar Nl~hidroximetil~597—dicloroindazolu

"

*'68,~ Procedimiento segin la reivindicacidn 23,

- 20 -
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en el que una mezcls de Nl—hidroximetil-S.7~dicloroinda—
zol, cloruro de tionilo y benceno se calienta a su tempe
ratura de reflujo para formar Nl-clorometil—5,7—dicloroig

dazol,

T8 .~ Procedimiento segin la reivindicacién 38,
en el que una mezcla de Nl-clorometi1~5,7—dicloroindazol,
tiocianato de potasio y acetona se calienta a su tempera=
ture de reflujo para formar Nl-tiocianatometil—5,7-diclg

roindazol,

82,~ Procedimiento para la preparacién de inda-
zoles sugtituldos,

Tal y como ge ha descrito en la Memoria que an
tecede, y con los fines que se han especificado,

Ista Memoria consta de veintitrés hojas escri-

tas a mdguina por una sola cara,

vadrid, 13 JUH, 1975
DA,

Agoerio de Llzvlucy

- 23 =
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