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PROCEDiMIENTO PARA LA OBTENCION DE COMPOSICIONES
HERBICIDAS.

- -

uficifante: BAYER AKTIENGESELLSCHAFT, entidad alemana, residente

-en Leverkusen-Bayerwerk, Republica Federal Alemana,

- s o

La presente invencién se refiere a un pro-
cedimiento para preparar compositiones herbicidas a ba~
se .de nuevos l-aminouracilos y sus sales.

Ya se ha dado a conocer que uracilos subs-

tituidos en la posici6n N-3 pueden ser utilizados para
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combatir quimicamente malezas (compdrese: Patente france-

sa No. 1,461.796 y Patente norteamericana No. 3.397.050).

_Particularmente el 3-sec-butil-5-bromo-6-metiluracilo ad-

quiri6é gran importancia como agente de eficacia herbici-
da. Su eficacia es, también a concentraciones bajas, tan
amplia que el mismo es aplicado principalmente como her-
bicida total.

Adem8s, es conocido que el 3-ciclohexil-5,6
trimetilenuracilo es eficaz como herbicida (compérese:
Patentes norteamericanas Nos. 3.466.280 y 3.406.023 y la
Patente alemana publicada no examinada No. 1.567.037).
Su eficacia, sin embargo, particularmente a bajas canti-
dades y concentraciones de aplicacién, no siempre es del
todo satisfactoria. '

Ahora se ha encontrado que tienen muy buenas

propiedades herbicidas los l-aminouracilos de la férmula

T
R NS0

en la cual representan Rl alquilo, alquenilo, alquinilo,
cicloalquilo, alquilcicloalquilo; halogenocicloalquilo,
terpenilo, halogenoalquilo, cianoalquilo, alcoxialquilo,
alcoxicarbonilalquilo, alcoxicarbonilo, alquiltiocarboni-
lo, alquilcarbonilo, alcoxialqu@lcarbonilo, aroxialquil-
carbonilo, alquiltiocalquilo, arilsglfonilo, aralquilo even- |

tualmente substituido en la parte arilo, arilcarbonilo,
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fenoxicarbonilo y'feniltiocarboniio eventualmenté substi-
tuidos, arilo eventualmente substituido o un heterociclo
eventualmente substituido, R hidrégeno, halégeno, el ra-
digal tiocianato, alquilo o arilo eventualmente substitui-
do, R3 alquilo o aralquilo eventualmente substituido en

3 conjuntamente representan

la parte arilo, ademis, R2 y R
un puente de metileno de varios miembros que con los dos
4tomos de carbono én las posiciones.-5 y 6 del heterociclo
forman un anillo condensado que eventualmente estd subs-
tituido por alquilo, y sus sales.

Ademis, se ha encontrado que se obtienen los

l-aminouracilos de la férmuld (1), respectivamente sus

sales, de tal manera que

(a) 2,3-dihidro-1,3-oxacin-2,4~dionas de la férmula

(11)

1 .2 3

y RT y R” tienen los significados arriba de-

en la cual R
finidos, se hacen reaccionar con hidracina, eventualmen-
te en presencia de un diluyente, 5 temperaturas éntre
=302 C y + 1002 C (variante de pfocedimiento a) o

(b) l-aminouracilos de la férmula ;

0
‘ 1 :
H. R
~ //ﬂ\\N,/// :
| (1A)
“~ S :
R N T .
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"en la cual Rl tiene el significado arriba indicado y'R4

representa ﬁlquilo'p aralquilb eventualmente substituido
en la parte arilo, se hacen reaccionar con hal6geno, par-
ticularmente bromo, o seudohaldgeno, particularmente di-
sulfocianogeno, eventualmente en presencia de un agente
ligador de &cidos y eventualmente en presencia de un di-
solvente o diluyente a temperaturas entre 092 C y 502 C
(variante de procedimiento b), y de ios compuestos obte- !
nidos por estos dos procedimientos de la férmula (I) even
tualmente se preparan las sales seglin métodos usuales.
Sorprendentemente, los l-aminouracilos seg(n
la invencién muestran a una potencia herbicida igualmen- E
te buena, una eficacia herbicida selectiva considerable- !
mente mejor que ei conocido 3-sec4butil-5-brom§-b-meti1-

uracil y una potencia herbicida mayor que el 3-ciclohe-

. xil-5,6-trimetil-uracilo, que son las substancias quimi-

camente mas parecidas de igual orientacién de efecto. Por
consiguiente, las substancias segin el invento representan
un enriquecimiento dela técnica.

Si se emplean 3-isopropil-2,3,4,5,6,7-hexahi-
drociclopenta /“e 7-1,3-oxacin-2,4-diona e hidrato de hi-
dracina, como substancias de partida, el desarrollo de la
reaccién (variante de procedimiento a) puede ser represen

tado por el siguiente esquema de f6érmulas;

0

,//ﬂ\\u-cu(cu3)2

- + HN-NH. . H.0
TN 0
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Si, como substancias de partida, s€ aplican
l-amino-3-isopropil-6-metil-uracilo y bromo, el desarro-

llo de la reaccién (variante de procedimiento b) puede

ser representado por el siguiente esquema de férmulas:

0 0
: - . Br. . .
J\N—CH(CH3) 9 ~N-CH(CH4),
//L§\ + Bry |
n - HBr §
N =20 . 0

Las 2,3-dihidro-1,3-oxacindionas~(2,4) em-
pleadas como substancias de partida en ia variante de pro
cedimiento (a), est4n definidas en forma general por la
férmula (1I). En esta férmula, R1 representa preferible-
mente alquilo lineal o ramificado con 1 a 13 4tomos de
carbono, alquenilo lineal o ramificédo con 3 a 6 Atomos
de carbono, alquinilo lineal o ramificado con 3 a 6 &to-
mos de carbono, cicloalquilo con 5 a 8§ 4tomos de carbono
eventualmente substituido por alquilo con 1 a 3 atomos de
caibono o halégeno, particularmente cloro, especialmente
norbornil-(2)-metilo; halogenoalquilo con 2 a 6 4tomos de
carbono y 1 a 3 4tomos de halbgeno, particularmente fluor

o cloro; cianoalquilo con L a 6 4tomos de carbono, parti-
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cularmente con 2 a 4 4tomos de carbono; alcoxialquilo y
alcoxicarbonilalquilo cada uno con 1 a 4 &atomos de car-
bono en la parte alquilo y con 1 6 3 &tomos de carbono

en la parte -alcoxi; alquilcarbonilo, alcoxicarbonilo, al-

quiltiocarbonilo, alcoxialquilcarbonilo cada uno con 2 a

6 -itomos de carbono en la parte alquilo y con 1 a 4 &to-
mos de carbono en la parte alcoxig alquiltioalquil con 2
a 6 dtomos de carbono en la parte alquilo y con 1 a 4 &to-
mos de carbono en la parte alquiltic. Ademés, Rl represen—
ta aroxialquilcarbonilo con preferiblemente 6 a 10 4dtomos
de carbono en la parte arilo y con 1 a 2 4tomos de carbo-
no en la parte alquilo. .

Ademis, Rl representa preferiblemente arilo
eventualmente substituido, aralquilo, arilcarbonilo y
arilsulfonilo, cada uno con 6 a 10 étomos de carbono en
la parte arilo y con 1 a 2 &tomos de carboﬁo en la parée
alquilo; ademfs, fenoxicarbonilo y feniltiocarbonilo even
tualmente substituido en el nucleo fenilico.

'Ademés, Rl repreéenta,preferiblemente un ra-
dical heterociclico ewentualmentg substituido de 5 a 7
miembros con 1 a 3 heterodtomos.

Como substituyentes de la parte arilo o del
heterociclo, de preferencia, sean mencionados: alquilo 1li
neal o ramificado con 1 a 6 a4tomos de carbono, halogeno-
alquilo con 1 a 4 atomos de carbono y 1 a 3 a4tomos de ha-~
lIogeno, particularmente fluor o cloro; alcgxi y alquiltio
con 1 a 4 atomos de carbono, dialdhilamino con 1 a 4 &to-
mos de carbono en la parte alquilo lineal o ramificado;
nitro, ciano,. halbgenc, particularmente fluor, cloro o

bromo; halogenoalquiltio y halogenoalcoxi con 1 a 2 4to-
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mos de carbono y 3 a 5 atomos de halogeno, particularmen-
te fluor o cloro; alcoxicarbonildlyuenilo con 2 a 3 4to-
mos de carbono en la parte alquenilory con 1 a 3 atomos
de carbono en la parte alquilo,

El radical arilo, partichlérmente el resto
fenilo y el resto heterociclico, pueden esﬁar substitui=-
dos-una 0 varias veces.

En la formula (I1), Rz_representa~preferib1e—
mente hidrégeno, halogeno, particularmente cloro o bromo,
alquilo lineal o ramificado con 1 a 6 atomos de carbono,
el radical tiocianato, fenilo eventualmente substituide
por los substituyentes arriba mencionados.

R3

representa preferiblemente alquilo lineal
o ramificado con 1 a 6 atomos de carbono o fenilalquilo
con 1 a 3 &tomos de carbono en la parte alquilo.

Sin embargo, R2 y R3

conjuntamente pueden re-
presentar preferiblemente también un puente de metileno
lineal o ramificado de 3 a 5 miembros que con los dos
atomos vecinos de carbono forma un anillo de 5 & 7 miem=-
bros que eventualmente esta substitﬁido por alquilo con

1l a 3 4tomos de carbono.

Como ejemplos de las 2,3-dihidro~1,3~oxacin-
dionas-(2,4), aplicables segin el invento, en detalle sean
mencionadas:
}~0{—ngftil—b—metil~2,3—dihidro~i,3-oxacindiona—(2,4),
3-(norbornil-2)-metil-6-metil-2,3-dihidro-1,3-oxacindio-

na-(2,4),
Z—Eenil-socLor6~6—metil-2,B—dihidro-l,3-oxacindiona—(2,h),
3,6-dimetil-2,3~dihidro~1,3-oxacindiona~(2,4),

3~(2~metilciclohexil)—6~metil-2,3-dihidro-l,3»0xacindio~
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na-(2,4),

. 3-(3-metilciclohexil)-6-metil-2,3-dihidro~1,3-oxacindio~

na-(2,4),
3-(3,3,S-trimetilciclohexil)-6-métil~2,3-dihidro-1,3~oxa-
cindiona-(2,4), ’
3-ciclohexil-5-metil-6-etil-2,3-dihidro-1,3-oxacindiona~
(2,4),
3-ciclohexil=5-etil~6-~propil-2,3-dihidro-1,3-oxacindiona-~
(2,4),
3-ciclohexil-5-metil-6~isopropil-2,3~dihidro~1,3-oxacin-

diona-(2,4),

-3~(3,4-diclorofenil)-5-metil~6-etil~2,3-dihidro-1i,3-oxa-~

cindiona-(2,4),
3-bencil~6-metil-2,3-dihidro—1,3;oxacindiona-(2,4),
3-(3-clorofeﬁil)-6-metil—2,3-dihidro?l,3-oxacindiena-(2,4),
3-(4-clorofenil)-6-metil-2,3~dihidro-1,3-oxacindiona-(2,4),
3-(4;trifluormetil~fenil)—6-metil-2,3-d£hidro-l,3—oxacin—
diona~(2,4), _
3-(3-difluormetil-fenil)~6~metil-2,3~dihidro-1,3-oxacin-
diona-(2,4),
3-(2,6~diisopropil-fenil)-6-metil-2,3~dihidro-1,3~-oxacin-
diona-(2,4),
3-(4-metoxifenil)-6-metil-2,3-dihidro-1,3-oxacindiona~(2,4),
3-benzoil-6-metil-2,3-dihidro-~1,3-oxacindiona-(2,4), |
3-ciclohexil—6-me£il—2,3—dihidro-l,3~oxacindiona—(2,4),
3-isopropil-6-metil-2,3-dihidro-1,3-oxacindiona~(2,4),
3-n-butil-6-metil-2,3-dihidro-1,3-oxacindiona-(2,4),
3-(butil~2)=6-metil-~2,3-dihidro-1,3~oxacindiona-(2,4),
3-(pentil-3)-6-metil-2,3-dihidro-1,3~oxacindiona~(2,4),

3-(4-metilpentil)-6-metil-2,3-dihidro~1,3-oxacindiona=~(2,4),
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" 3-(6~cloro-n~hexil)-6-metil-2,3-dihidro-1,3-oxacindiona~

(2,4),
3—(2-clorociclohexi1)46-metil-2,3-dihidfo;1,3-oxacind10w
na-(2,4),
3~(2~-cloroetil)-b6-metil-2,3~dihidro~1,3-oxacindiona~(2,4},
3-etoxicarbonilmetil-b-metil—Z,3-dihidro—l,3—0xacindiona;
(2,4),
3-(4-metilfenilsulfonil)-6-metil~-2,3-dihidro-1,3-oxacin-
diona-(2,4),
3»(3-cloro—4-trifiuormetil-fenil);6-meti1-2,3~dihidro—1,3~
oxacindiona-{(2,4), |
3-(4~cloro-3-trifluormetil-fenil)-6-metil-2, 6 3-dihidro-~1,3-
oxacindiona-(2,4), '
3-fenil-6-metil-2,3-dihidro-1,3-oxacindiona-(2,4),
3-(2,3,4,5-tetracloropiridinil-6)-6-metil-2,63~dihidvo~1,3~
oxacindiona-(2,4),
3-(4,5,6-tricloropirimidinil~2)+6-metil-2,3-dihidro~1, 3~
oxacindiona-(2,4),
3~(4,5-dicloro-2-triclorometil-pirimidinil-6)-b-metil-2, 3.
dihidro-1,3-oxacindiona~(2,4),
3-(2,4-bis~triclorometil)~1,3,5-triacinil~6)-b~metil-2, 3.
dihidro-~1,3-oxacindiona~-(2,4), |
3-(2,4~-dicloro-1,3,5~triacinil-6)-6-metil-2,3~dihidro-1, 3~
oxacindiona-(2,4),
3-fenil-2,3,4,5,6,7-hexahidro-ciclopenta / e 7-1,3-oxacin.
diona-(2,4),
3-(4=-clorofenil)-2,3,4,5,6,7-hexahidro-ciclopenta /e 7~
1,3-oxacindiona-(2,4),
3-(3-clorofenil)-2,3,4,5,6,7-hexahidro-ciclopenta [ e /-

1,3-oxacindiona~(2,4),
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3-(4-clorofenil)-7,7-dimetil-2,3,4;5,6,7-hexahidro-ciclo~
penta / e_7-1,3-oxacindiona-(2,4), |
3-(4-clorofenil)~5,7,7-trimetil~2,3,4,5,6,7-hexahidro~ci-~
clopenta /[“e_7/-1,3-oxacindiona-(2,4),
3-(3,4~diclorofenil)~2,3,4,5,6,7-hexahidro~ciclopenta /e /-
1,3-oxacindiona~-(2,4), ’
3-(4-trif1uormetilfenil)-2,3,4,5,637;hexahidro-ciplopenta
[ e_7-1,3-oxacindiona~-(2,4),

v
i

3-(2-etilfenil)-2,3,4,5,6,7-hexahidro-ciclopenta /“e J-1,3~ :

oxacindiona-(2,4),

3-(3-métilfenil)-2,3,4,5,6,7-hexahidro-ciclopenta /“e 7-1,3-

oxacindiona-(2,4),

3-(2,6~dietil-4-metilfenil)~2,3,4,5,6,7-hexahidro-ciclopen- -

ta /“e_/-1,3-oxacindiona-~(2,4),
3-(4-metoxifenil)-2,3,4,5,6,7-hexahidro-ciclopenta [ e /-

1,3-oxacindiona-(2,4),
3-(ﬁ-feniletil)-2,3,4,5,6,7~hexahidr6~ciclop¢nta e J-1,3~

oxacindiona-(2,4),

3-n-butil-2,3,4,5,6,7-hexahidro;ciclopenta [ e /-1,3~oxa~

cindiona-(2,4),
3-metil-2,3,4,5,6,7-hexahidro~ciclopenta / e_/~1,3-oxacin-
diona-(2,4),

3-etil-2,3,4,5,6,7-hexahidro-ciclopenta / e_/-1,3-oxacin-

diona-(2,4),
3-ciclohexil-2,3,4,5,6,7-hexahidro-ciclopenta [ e_7/-1,3~-

oxacindiona-(2,4), v ‘
3-(2-metilciclohexil)-2,3,4,5,6,7-hexahidro-ciclopenta [ e_7

-1, 3-oxacindiona~(2,4),

2-(3-metilciclohexil)~2,3,4,5,6,7—hexahidro-ciclopenta[_e_7ﬂ

1,3-oxacindiona~(2,4),
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3-(4-metilciclohexil)-2,3,4,5,6,7-hexahidro-ciélopenta [Te 7
- 1,3-oxacindicna-(2,4), ' ’ . !
3-isobutil-2,3,4,5,6,7-hexahidro-ciclopenta /"e_/-1,3-oxa~ |
cindiona~(2,4), . '
3-ter-butil-2,3,4,5,6,7-hexahidro-ciclopenta [ e_7-1,3-o0xa-
' cindiona-(2,4), ‘
3-(6~clorociclohexil)-2,3,4,5,6,7-hexahidr6-ciclopenta

[ e_/-1,3-oxacindiona-(2,4),

3—ciclohexilmetil—2,3,4,5,6,7—hexahid:o-ciclopenta e J-
' 1,3-oxacindiona~(2,4),
3-metoximetil-2,3,4,5,6,7-hexahidro-ciclopenta [/ e_7-1,3~
oxacindiona-(2,4),
3—alil-2,3,4,5,6,7-hexahidro-ciélopenta /[ e_]-1,3-oxacin- i
bdiona~(2,4), ‘
3-propil-2,3,4,5,6,7-hexahidro-ciclopenta /[ e_7-1,3-oxacin-
diona-(2,4), )
3-isopropil-2,3,4,5,6,7-hexahidro~ciclopenta [ e_]-1,3-oxa-
cindiona-(2,4), a
3-(3,5,5~trimetilciclohexil)-2,3,4,5,6,7-hexahidro~ciclo~
penta / e_/-1,3-oxacindiona-(2,4),

Las 2,3-dihidro-1,3-oxacindionas-(2,4) de la
férmula (I1) aplicadas como substancias de partida, son en
parte conocidas (compirese: J. Chem. Soc. 1954 (Londres),
845~-849). En parte constituyen objeto de una solicitud de
patente separada (compérese: Patentg alemana Acta P 19 60 !
818.5 (Le 'A 12 691)). Pueden ser preparadas de tal manera

qué 1,3-dioxinonas~(4) de la fé6rmula general
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en la cual R

y R

tienen los significados indicados con

' referencia a la férmula (1), R representa hidrégeno ¢ al-

6

quilo y R” alquilo o arilo, se hacen reaccionar con iso-

cianatos de la férmula general

RY - N=C=0 (),

en la cual R1

tiene el significado indicado con referen-
cia a la férmula (1), eventualmente en presencia de di-
solventes orgénicos inertes a temperaturas entre aproxi-
madamente + 802 y 4 200¢ C (cbmparese: Ejemplos de prepa-
racién y tabla). |

Las 1,3~dioxinonas-(4) de la férmula (III)

necesarias para esta reaccidn, pueden ser obtenidas ya

" sea por reaccién de dihalogenuros de 4cido adfpico con

compuestos de carbonilo segiin (g),(cpmparese:VPatente ale

mana Acta P 19 57 312.7 (Le A 12 563)) o sea pbr reaccién

"de diceteno o dicetenos substituidos con cetonas en pre-

sencia de cantidades cataliticas de &cido p-toluensulfé-
nico (h) (compirese: Journal of the American Chemical So-

ciety 74, 6305 (1952)) :

0 0

n ' t

" R ) ’ .
(g) X=C-C-C=C~CH,~C-X + 02"  ——z—> ° | | R
2 \.Rn - HX
] ] v \0

o
N
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Los l-aminouracilos de la fé6rmula (IA) emplea-
dos como substancias de partida para la variante de proce-
dimiento (b), pueden ser obtenidos segiin el procedimiento
(a).

Como dijuyentes en el procedimiento segin la
invencién (variante de procedimiento a), entran en consi-
deraci6n todos los disolventes organicos inertes. A &stos
pertenecen hidrocarburos, tales como decahidronaftaleno
(Decalin), tetrahidronaftaleno (Tetralin), tolueno; alco-
holes, tales como etanol, isoﬁropanol o metanol; amidas
de 4cido, tales como dimetilformamida.

) De preferencia, se émpleén amonfaco lfquido,
aminas, por ejemplo trietilamina, o piridina o mezclas de
los disolventes arriba mencionados Eon amoniaco o aminas,

Las temperaturas de reaccidtn pueden variar
dentro de un margen amplio, Por lo general, se trabaja a
temperaturas entre ~30¢ y 4+ 100¢ C, preferiblemente entre
-302 y 4 30¢ C.

Por lo general,; la reaccion es llevada a cabo
a la presion normal; sin embargo, puede ser realizada tam-
biéen con buen resultado a una presion de 1 a 10 atmosferas
de sobrepresion.

En la realizacion del procedimiento segun la
invencidtn, por mol de 2,3-dihidro-1,3-oxacindiona-(2,4)

de la formula (II), se aplican 1 a 10 moles de hidrato de
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hidracina,_preferiblemente 1 a 5 moles, agregandose la
2,3~dihidro-1,3~oxacindiona~(2,4) de ia formula (1I), ya
sea en substancia o sea disuelta en uno de los precitados
'disolventes, al hidrato de hidracina o a una solucion de
hidrato de hidracina y agitandose dﬁrante unas horas. Pa-
ra la elaboracion, eventualmente se elimina por destila-
cién el disolvente en exceso hasta aproximadamente la mi-
tad, se aisla por filtracién el precipitado formado y se
lo purifica por recristalizacion.

En el procedimiento ségﬂn‘la invencion (va-
riante de procedimiento b), como diluyentes entran en con
sideracion todos los disolventes organicos polares. A és~
tos pertenecen preferiblemente alcoholes, tales comotmeo
tanol, etanol, butanol; éteres, tales como dioxano y te-
trahidrofurano; nitrilos, tales como tolunitrilo y aceto-
nitrilo; hidrocarburos clorados, talés como‘clorofofmo y
cloruro de metilo; &acidos orgamnicos, tales como &cido aceée-~
ticé glacial. |

La reaccidén segin el invento es llevada a ca-
bo con la ayuda de un agente llgador de &cidos. Como agen
tes l1gadores de &cidos entran en consideracién: hldrOXI-
dos de metales alcalinotérreos, tales como hidroxido de
calcio; hidroxidos alcalinos, tales como hidréxido de po-
tasio; carbonatos alcalinos, tales como carbonato de so-
dio; acetatos alcalinos, tales como acetato de sodio.

Las temperaturas de reaccién pueden variar
dentro de un margen amplio. Por lo general, se trabaja
a temperaturas entre 0¢ y 4 100° C, preferiblemente en-
tre + 102 y + 502 C.

En la realizacién del procedimiento seglin la
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invencién, por mol de l-aminouracilo de la férmula (IA)

se aplican aproximadamente 1 mol de halégeno y aproxima-
damente 1 a 1,5 moles de agente ligador de &cidos, agre~
gandose gota a gota una solucién del halbgeno o del seu-
dohalégeno que en el Gltimo caso es preparada im situ, a
la solucién del uraciio. Para aislar los compuestos de la
f6érmula (IA), la mayor parte del disolvente es eliminado
por destilacién, el precipitado formado es aislado por
filtracién y es purificado por recristalizaciédn.

Los nuevos l-aminouracilos segiin la invencién
y sus sales tienen propiedades herbicidas y, por ello,
pueden encontrar aplicacioén para combatir malezas.

Bajo malezas en el sentido mas amplio se en-
tienden todas las plantas que crecen en lugares donde no
son deseadas. La cuestifén de que las substancias activas
actdan como herbicidas totales o selectivos, depende de
la magnitud de la cantidad de substancia activa aplicada.

Las substancias segiin el invento pueden ser
aplicadas, por ejemplo en el caso de las siguientes plan-
tas: Dicotiledéneas, tales como mostaza (Sinapis), berro
(Lepidiuﬁ), amor de hortelano (Galium), pamplina (Stella-
ria), camomila (Matricaria), escabiosa (Galinsoga), pata
de ganso (Chenopodium), ortiga (Urtica), zuzén (Senecio),
algodén (Gossypium), remolacha (Beta), zanahoria (Daucus),
habichuelas (Phaseolus), patata (Solanum), café (Coffea);
monocotiledéneas, tales como fleo (Phleum), péa (Poa), ca-
fiuela (Festuca), eleusina (Eleusine), carricera (Setaria),
cizafia (Lolium), bromo (Bromus), raninculo (Echinochloa),
maiz (Zea), arroz (Oryza), avena (Avena), cebada (Hordeum),

trigo (Triticum), mijo (Panicum), cafia de azdcar (Saccha~



10.

15.

20.

25.

30.

- 16 -

. A117373

- Las substancias activas segin el invento pue-

den ser elaboradas en las formulaciones usuales, tales

como soluciones, emulsiones, suspensiones, polvos, pis-

_'tas y granulados. Estas formulaciones son producidas en

forma conocida, por ejemplo por mezclamiento de las subs-
tancias activas con diluyentes, vale decir, disolvemntes -
liquidos, gases.licuados puestos bajo presién y/o subs-
tancias sbélidas de vehiculo, eventualmente con el empleo
de agentes tensioactivos, vale decir, emulsivos y/o. agen-
tes dispersantes. En el caso de la utilizacién del agua
cémo diluyen;i, pueden emplearse por ejemplg también di-
solventes orginicos como disolventes auxilibdres. Entran
en consideracién esencialmente, como disolventés liqui~
dos: hidrocarburos aromi&ticos, tales como xileno, toluena,

benceno o alquilnaftalinas, hidrocarburos arométicos clo-

rados o hidrocarburos alifé&ticos clorados, tales como clo

robencenos, cloroetileno o cloruro de metileno, hidrocar-

buros alifaticos, tales como ciclohexano; parafinas, por
ejemplo fracciones de aceite mineral; alcoholes, tales
como butanol o glicol, as{ como sus éteres y &steres; oo

tonas, tales como acetona, metiletilcetoma, metilisobu~

.tilcetona o ciclohexanona; disolventes fuertemente pola-

res, tales como dimetilformamida y sulféxido de dimetilu,
as{ como agua, bajo diluyentes o agentes de vehficulo ga-
seosos licuados se entienden tales lfquidos que a la tem-
peratura normal y bajo presién normal son lfquidos, por
ejemplo,'gases impeledores de aerosoles, tales como hi-
drocarburos halogenados, por ejemplo freén, entran con

consideracién como substancias sélidas de vehiculo: mine-
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rales naturales molidos, tales como caolines, arcillas,
talco, creta, cuarzo, attapulguita, montmorillonita o tig
rra de diatomeas; polvos minerales sintéticos, tales como

dcido silfcico altamente disperso, oxido de aluminio y

silicatos; como emulsivos: emulsivos no iondgenos y anib-

nicos, tales como ésteres de polioxietileno y &cidos gra-
sos, éteres de polioxietileno y ééidos grasos, por ejem=-
plo éteres alquilarilpoliglicélicos, sulfonatos alquili-
cos, sulfatos alquilicos y sulfonatOS'arilicos; como agen
tes dispersantes: por ejemplo lignina, lejfas de desecho
de sulfito, metilcelulosa.

Las substancias activas pueden estar presen-
tes en las formulaciones en mezcla con otras substancias
activas conocidas.

Las formulaciones contienen generalmente en-
tre 0,1 y 95, preferiblemente entre 0,5 y 90 % en peso de
substancia activa.

Las substancias activa$ pueden ser apliéadas
como tales, como sus formulaciones o como formas de apli=-
cacién preparadas de las Ultimas, tales como soluciones,
emulsiones, suspensiones, polvos, pastas y granulados en
estado listo para el uso. La aplicacién es efectuada en
forma usual, por ejemplo por riego, rociada, nebulizacién
esparcimiento, espolvoreo.

La cantidad de substancia activa aplicada pue-
de variar déntro de limites amplios. Depende esencialmen-
te de la clase del efecto deseado. Por lo general, las
cantidades de aplicacién estan entre 0,1 y 20 kg, prefe-
riblemente entre 0,2 y 15 kg de substancia activa por hec-

tarea.
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- Ensayo de post-brotadura.

Disolvente: 5 partes en peso de acetona.
Enmulsivo; i parte en peso de éter alquilarilpoliglicédlico.
Para la produccién de una preparacién adecua-
da dé substancia activa, se mezcla 1 parte en peso'&e subs
tancia activa con la cantidad indicada del disolvente, se
;grega la cantidad indicada del emulsivo y subsiguiente-
mente se diluye el concentrado con agua hasta la concen-
trécibn deseada.
La preparacién de substancia activa es rocia-
da sobre plantas de ensayo de una altura de 5 a 15 cm, de
tal modo que son aplicadas las cantidades de substancia

activa por unidad de superficie indicadas en la tabla., Se-

.glin la concentracién del liguido de rociada, la cantidad

de agua aplicada es de entre 1000 y 2000 litros/ha. AL

cabo de tres semanas, se determing el grado de dafio su-
frido por las plantas y se lo élasifica con los findices

de 0 a 5 que tienen los significados siguientes:

0 ningin efecto

1 manchas individuales de ligera quemadura

2 dafios Fanifiestos en las ho jas

3 hojas individuales y partes de tallo parcialmente
muertas

4 planta parcialmente destruida

5 planta totalmente muerta.

Las substancias activas, las cantidades de
aplicacién y los resultados se encuentran indicados en

la siguiente tabla:
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‘Ensayo de post-brotadura-
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Nl[2

" Substancia ‘Cantidad de Echino~ Cheno- Sinapis
activa aplicacién chloa  podium
de substan-~
cia activa
kg/ha
0
2 5 1 5
SRONE
‘ //J\\ 1 5 0 5
- N
N -\O
H
(conocido)
0
Br ' 2 5 5 5
“SN-CH=C,H
| /J\ 273 1 5 5 5
N R
0
CH 3 i
(conocido)
0
Br 2 5 5 5
+® . ’
‘ /J\ I 5 5 S
N Y
CHJ ) 0
NH2
0
CII3
Br, ' 2 5 3 )
N-CH-C,H : '
l 275 1 5 5 5
. S
ciy T N0



TABLA A ‘(Contindacién)

Ensayo de post-brotadura

Substancia Cantidad de Echino- Cheno-  Sinapis
activa aplicacién chloa podium
: de substan-
cia activa

kg/ha
0
Br, 2 5 5 -5
‘N~C H9
l 1 5 5 5
TN
N}{Z
2 5 5 5

Galinsoga  Stellaria Urtica  Matricaria  Daucus

5 5 5 5 3
3 b -5 3 4 -5 2
5 5 5 5 5
5 5 5 5 5
5 5 y 5 5
5 5 5 5 5
5 5 5 5 5
5 5 5 5 5
5 5 5 5 5
5 5 5 5 5
5 5 5 5 5
5 5 5 5 5
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EJEMPLO B

. Ensayo de pre-brotadura

Disolvente: 5 partes en peso de acetona.. _
Emulsivo: 1 parte en peso de éter alquilarilpoliglicélico.
Para la produccién de una'preparacién adecua~

da de substancia activa, se mezcla 1 parte en ‘peso de la

‘substancia activa con la cantidad 1nd1cada del dlsolven-

te, se agrega la cantidad indicada del emulsmvo y se di-
luye el concentrado con agua hasta la concentraclbn desea
da.‘

Semillas de las plantas de ensayo son sembra-
das en una tierra normal y, al cabo de 24 horas, son re«
gadas con la preparacion de substancia activa, mantenién-
dose convenientemente constante la cantidad de agua por
unidad de superficie. La concentracion de la substancia
activa en la preparacion no es de importancia, decisiva
es tan solo la cantidad de aplicacién de la substancia ac-
tiva por unidad de superficie. Al cabo de tres semanas, se
determina el grado de daiioc sufrido por-ias plantas de en-
sayo y se lo clasifica con los indices de 0 a 5, gque tie-~

nen los siguientes significados:

0 ningin efecto

1 leves dafios o retraso del'crecimiento

2 dafios manifiestos o inhibicién del crecimiento

3 datios graves y desarrollo tan solo deficiente o bro-

tadura de un 50 % de las plantas solamente

4 plantas parcialmente destruidas después de la germi-
nacién o brotadura de un 25 % de las plantas sola-
mente

5 plantas totalmente muertas o sin brotadura.

Las substancias activas, las cantidades de




siguiente tabla:

aplicacion y los resultados se encuentran indicados en lLa

TABLA

Substancia

Ensayo de pre-brotadura

Cantidad de
aplicacién
de substan-
cia activa

kg/ha

(conocido)

LA

2,5
1,25

2,5
1,25

2,5
1,25

LS A U AR ¥
(S IV, I
LnLn s

o

(9]
VoW

i ¥

i

Lo
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TABLA B (Continuacién)

Ensayo de pre-brotadura-

Substancia Cantidad de Eching Cheno- Sina-
activa aplicacién . chloa podium pis !
de substan- i
clia activa ;
kg/ha ;
0
Br - 5 5 5 4 %
| N-CH(CH3), 5 5 5 K b
o 1,25 5 5 3
N
CH3 \
NHZ
Stella- Lolium Galin- Matri- Algodén Trigo Maiz '
ria , soga caria
5 5 5 5 5 5 5
5 5 . 45 5 4
5 4-5 5 4 5 4
5 4 5 5 2 1 0
5 4 5 5 1 0 0
5 3 5 5 0 0 - 0
5 5 5 5 2 ¢} 2 :
4=5 4-5 5 5 1 0 0o -
4 4 5 5 0 0 0
5 5 5 1 1 0
4 4 5 5 0 0 0
4 4 5 5 0 0 0o
5 5 5 5 2 2 (I
5 4 ) ©5 1 o1 0o
4 4 5 5 0 0 0




TABLA C

Ensayo de pre-brotadura

Substancia Cantidad de Eching Allope Poa
activa . aplicacién de chloa  curus '
: " substancia ac
tiva kg/ha —

5 3 3 4
2,5 3 2 3
1,25 3 1 Z
0
N-C,liy 5 5 S
2,5 4 : 5
N7 TR 1,25 2 2 3
NH,
0
() 5 5 5 5
l /J\ 2,5 5 5 5
N 0 1,25 4 - 4-5 5
|
NH2
Galinsoga Polygonum Amaranthus Urtica Sojabounen
4-5 5 3 5 1
4 4 3 3 (i
3 4 2 1 0
5 5 4 5 0
5 5 4 5 0
5 5 4 5 {
5 5 5 3 1
5 b) 4-5 J 0
5 5 4 5 Q
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Ejemplo 1
0

N—C3H7
~0
'
NH2

64 g. (0,34 moles) de 3-n-propil-2,3,4,5,6,7-
hexahidro-ciclopenta L_e“7-1,3-oxaéindiona4(2,4) son in-
troducidos bajo agitacién y enfriamiento exterior dentro
de 45 minutos en 180 ml (3,4 moles) de hidrato de hidra-
cina enfriado hasta -5° C. Terminada la adicion, la mez~
cla de reaccifén es agitada lentamente hasta alcanzar la
temperatura ambiente. El precipitado formado es separado
por filtraciém, lavado bien con agua y secado en vacio so
bre pentéxido de fé6sforo.

Se obtienen 58,8 g. (93,7 % de la teoria) de
1-amino-3-n-propil-5,6-trimetilen-uracilo del P.f. - 126-
1279 C.

Ejemplo 2

16,9 g. (0,1 mol) de 3-isopropil-b6-metil-2,63-
dihidro-oxacindiona-(2,4) finamente pulverizada fueron
introducidos en porciones bajo agitacién a una tempera-

tura de 5 a 10?2 C en 30 ml (0,58 moles) de hidrato de hi-
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dracina, Al c¢abo de un tiempo de reaccibn de 12 horas a

102 C, el precipitado formado es recogido por filtracitn

a succién, lavado con agua y secado sobre pentbdxido de f6s

foro.
Se obtienen 11,8 g. (86,5 % de la teoria) de
l-amino~3-isopropil-6-metil-uracil del P.f. = 119-1202 C.
Ejemplc 3

1
JKNA\Q

NH2

Primeramente se prepara una suspensién de
42 g. (0,2 moles) de 3-ciclohexil—6-metil-2 ,3-dihidro-
oxacindiona-(2,4) en 200 ml de 1sopropanol anhidro y en
esta mezcla se 1ntroduce a una temperatura de -25¢ C.
amoniaco gaseoso hasta la saturaci6n. Entonces se agregan
41,7 ml (0,8 moles) de hidrato de hidracina y se agita du
rante 3 horas a ~202 C. Subsiguientemente se deja subir
la temperatura a -~10? C, pasando la mezcla de reacciémn a
una solucibn clafa. Después de una agitacibén ulterior du-
rante media hora a -10¢ C, se diluye la solucién de reac-
cibén con tres veces su cantidad de agua y se la ajusta
con 4cido clorhfdrico diluido a un valor pH de 3, formén-
dose un precipitado cristalizado.

Por filtraci6n se obtienen 39,8 g. (69 % de
la teorfia) de l-amino-3-ciclohexilo-b-metil-uracilo del

P.f. = 123-124¢ C.
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Como arriba se prepara una suspensitn de 630 i
g. (3 moles) de 3—ciclohgxil-6-met;l—2,deiﬁidro~oxacin-
diona-(2,4) en 2,5 litros de isopropanol y a una tempera-
tﬁra de -20? C se agregan 31,3 ml (0;6 moles) de hidrato
de hidracina. Como arriba se ha indicado se agita durante
3 horas a -20? C y durante media hora a ~102 C y se ela-
bora la mezcla de reaccién correspondientemente.

Se obtienen 475 g. (71 % de la teoria) de 1~
amino-3-ciclohexil-6-metil-uracils del P.f. = 1232 C.

Ejemplo &

0

)

NH2

_ En una soluci6n de 23,5 g. (0,1 mol) de 3-
ciclohexil-2,3,4,5,6,7-hexahidro-ciclopenta /[ e_/~1,3-
oxacindiona~(2,4) en 30 ml de dimetilformamida se insti-
la, bajo agitacién a una temperatura de -2 a 4 6¢ C, una
solucién de 30 ml (0,6 moles) de hidrato de hidracina en
30 ml de dimetilformamida y se agita la mezcla de reac-
cién durante 12 horas a 4 62 C. Luego, bajo agitacién se
agregan 800 ml de agua, se aisla por filtracién el preci-
pitado formado, se lo lava con agua y se lo seca sobre
pentbxido de fésforo.

~ Se obtienen 17 g. (70 % de la teoria) de l-

amino-3-ciclohexil—5,6-trimetilen-uracilo del P.f. = 149~
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- 15,

150¢ C..

12,4 g. (0,05 moles) de l-amino-3-ciclohexil-
5,6-trimetilen-uracilo se disuelven en 100 ml de clorurc
de metileno y subsiguientemente se introduce &cido clor-
hidrico seco a una temperatura de 02 a 4 102 C, hasta que
ge haya formad§ un precipitado. Se lo deja sedimentar, se
lo aisla por filtracién, se lo lava con éter y se lo seca
en vacio.

Asi se obtienen 14,3 g. de hidrocloruro de i-
amino-3-ciclohexil-5,6—trimetileﬁ-uracilo del P.f. = 150~

158¢ C (descomposicién) con un rendimiento cuantitativo.

Ejemplo 5
0
N
NH2

21 ml (0,4 moles) de hidrato de hidracina se
disuelven en 100 ml de amonfaco liquido; a la temperatura

de =502 C se agregan a la solucién 18,4 g. (0,1 mol) de
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3-n-butil~6-metil-2,3-dihidro-oxacindiona-(2,4) y se agita
16 horas a dicha temperatura. Luego se calienta lentamente
hasta la temperatura ambiente, evapoféndose'el amoniaco
paulatinamente. Se mezcla el residuo obtenido con agua y
se ajusta con &cido clorhidrico acuoso al 10.% a un valor
pH de 3. Se forma un precipitado quetse aisla por filtra-
ci6én y se purifica por recristalizacién en agua bajo adi-
cién de carbdn activo.

Se obtienen 15,8 g. (80 % de la teoria) de 1~

amino-3-n-butil-~6-metil-uracilo del P.f. = 86-88¢ C.

Ejemplo 6
0
Br,
e
N/\\
H4C , 0
NH,

A una solucién de 44,6 é. (0,2 moles) de 1-
amino-3~ciclohexil-6~metil-uracilo en 150 ml de clorofor-
mo se agregan 13,3 g. (0,2 moles) de acetato de sodio an-
hidro y en la soluci6n a una temperatura de 10 a 152 C
se instilan 33,6 g. (0,22 moles) de bromo. Luego se agi-
ta la solucidén de reaccién fuertemente todavia durante 30
minutos, subsiguientemente se agrega agua y se agita bre-
vemente en forma intensiva. Se separan las dos fases, se
seca la fase organica sobre sulfato de sodio, se elimina
el disolvente por destilacibn y se recristaliza el resi-
duo en acetonitrilo.

. Se obtienen 49,7 g. (82 % de la teorfa) de 1-
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amino-S5-bromo-3-ciclohexil-b-metil-uracilo del P.f. -~ 158° CE

Ejemplo 7

Br
N-CH(CH

375
Z7 N )
3¢
NH,

H

En una solucién de 18,3 g. (0,1 mol) de l-ami
no-3-isopropil-6-metil-uracilo y de 8,2 g. de acetato de

sodio anhidro (0,12 moles) en 100 ml de acido acetico gla

.cial, a una temperatura de 15 a 202 C, se instila una so-

lucion de 16 g. (0,1 mol) de bromo en 20 ml de acido ace~
tico glacial. Al cabo de un tiempo de reaccion de 15 mi-
nutos a la temperatura ambiente, se eiimina la mayor par-
te del disolvente por destilacion en vacio, se trata el
residuo con agua y se aisla por filtraci6én la substancia
solida formada.

Después de la redisolucion en metanol, se ob-
tienen 19,5 g. (74,5 % de la teoria) de l-amino-3-isopro-
pil-5-bromo~6-metil-uracilo del P.f. = 116-1182 C.

En forma analoga se preparan los compuestos
de los ejemplos de lé siguiente tabla:

TABLA 1

9
2

R
N-r1
A
3 \I:I "O
NHZ

R




Punto de fusién

I

%Ejﬁl:plo gl o " 12 R (20)
o

g Ci, -(CHp) 3 146 - 147

9 Colis -(CH,) 4~ 132 - 133
10 Czlls -(CHy) 4~ H':iggoflcl)ggro .
11 C“(Cﬁj);. | ~(CH,) 4 136

12 T CH(:CH;)'2 ‘ -(CH2)3- Higgoflig?ro
13 cyll J - (CH,) 5= 99 - 190
L4 - Cli,=CH(CHy), ~(CH,) 5 129

15 CH(CH)~C,Hs ~(CH,) 4= 77 - 78
16 CHy~CH=CH,, - (CH,) 4 123 - 124
17 CH,~OCH - (CH,) 4~ 96,5 - 97,5
18 (CH,) 5=CH,C1 ~(CHy) 4= 66 - 67
19 ¢ N H it 216 - 220
20 "<:§z>‘C“3 H CH, 119 - 121
21 CH, H CH, 138 ~ 140
22 CH(CH4)~CyH g I CH,y 60 - 62
23 CH3 Br CH3 172
24 C,Hg Br CH, 108 - 110
25 CH(CI[3)-C2HS Br . CH3 94

CH,

26 ~Z;> Br CH3 L0162 -~ lo4
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TABLA 1 (Continuacion)
k Ejemplo 1 2 q Punto de fu-
Ne . R R R- sion (eC)
27 - H -CH3 Br CH3 188 - 190
CHB
CH3
28 : - (CH,) 4 = 194 - 195
273
29 @ - (CHy)q = 122 - 123
CH3
30 --@-—CH3 - ((2112)3 - 155,5-156
31 -@ - (Cli2)3 - 154 -~ 155
(l3H3 CH3
32 @ ~CH=CH ,~C~ 164 - 185
CH3 ”
33 (CZHS)ZCH H CH3 76
CH3
34 (CHB)ZCH—CHZ-oCH H : CH3 70
35 <;>--CH2 Br CH3 188
36 @-CHZ H ‘0113 140
-
37 Q“ Br CH3,‘ 138 - 139



TABNLA 1 (Cont inuacién) i
: |
Ejemplo 1 2 3 Punto de fusion
Ne R R R () !
:
38 ~CH, Br CH, 154 :
39 Q-— H Ci{3 136 - 137
40 @-CHZ H CH, 130 )
41 n—C7H15 Br CH3 84
42 n-Col;s H CH, 78
43 @—CH2~C}12 Br ,CHB -200 - 202
b OCHz-CHZ- H CHy 155 - 156
45 m Br CH 143,5-144,5,
Nt N 3
46 O H CH, 106 - 107 |
S ,
48 @)wuz ~ (Cliy) 4 - 145,5-146,5:
49 @-0112 - (CHy) 4 - 136 - 137
50 Q" ~ (CHy) 4 - 127 - 128
0
n :
[ ] “ 2l - - [
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TABLA 1 (Continuacién) :
Ejemplo 1 2 3 Punto de fusién l
N¢ R R (2C) 5
52 <:::>~CH - (CHy)4 - 123 - 124 §
CHy i
!
53 (O)-ciy-ch, - (CHy), - 197 - 198 !
CH
54 >~y - (CHy) 4 - 64 - 65
Collfg
55 CHy-(CH,), - - (CHy) 4 - 70 - 71
o
= CH~CH ~CH = o
2 2
CH,
mezcla: 1 : 1
3
:ggwfgé:ggz: 113 - 115
) @
CH,
mezcla: 1 : 1
CHy
58 (CH,) ,CHCH, HC~CH,~CH - 83 - &4
HC~CH~CH 5~
CH,

mezcla: 1 : 1
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El producto de partida para el compuesto des-

..Srito en el Ejemplo 4, puede ser preparado de la siguien-

te manera:

En una solucién calentada a 140¢ C de 187,8 g.
(1,5 moles) de isocianato de ciclohexilo'en 250 ml de xi-
leno, en el transcursb de 90 minutos, se instila una solu-~
cién de 168,2 g. (1 mol) de 2,2—dimetil—4,5,6;7—tetrahi-
dro-ciclopenta ["e_7-1,3-dioxinona-(4)* en 300 ml de xi-
leno. La acetona formada en la reaccién es destilada con-
tinuamente y asi es eliminada de la mezcla de reaccién.
Subsiguientemente se elimina el disolvente por destila-
cibén bajo presién reducida y se destila el residuo en va-
cio. Se obtienen 166,3 g. (70 % de la teorfa) de 3-ciclo-~
hexil-2,3,4,5,6,7~hexahidro-ciclopenta /~e_7-1,3-oxacin~
diona-(2,4) del P.e. = 164-165¢ C/0,5 mm, que se solidi-
fica en forma cristalina y entonceé funde a 70-71° C.
X Preparaciéﬂ de este compuesto, compirese Hoja 7 de la
Patente alemana publicada no examinada No. 1.957.312.

En forma andloga pueden prepararée también los
nuevos dompuestos de partida detallados en la siguiente

tabla:
TABLA 2
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| Ejemplo 1 3 Punto de fusién
Ne R R R (20)
CE,4 .
I
-@ H CH, 132 - 135
_CFy | |
II -@ H CH, 133 - 134
111 -@-b H CH, 190 - 191
‘ CHy
v C\f ooy 1
~ CH=CH-COOC,H,
v 7\ H CH, 184
VI —@-—CHZBr H CH, 248
VII -@»002'3 H CH, 188
cL
VIII -@-Cl H CHy 203
cl
IX -'-F H CH, 178 ~ 181
| CFq
X - ~CF4 H CH, 126 -~ 130
CHF,
X1 -@m H CH, 161 - 163
cl
XI1I ;—@—CFB H Cl 4 126 - 127
cl -
XI1I -6@01{3 H CH, 166 - 168
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TABLA 2 (Continuacién) L
Ejemplo 1 2 5  Punto de fusién
Ne R R R (2C) :
1
| OCH,
XIv - --{;§--cu3 H CH, 189
CF .
XV - -SCH H CH, 181 E
@ ;
|
CFq ?
xvi - \-ocn3 H CH, 198 - 200
' 1
XVII - ~SCCIF, H CH, 152 - 153
CN
XVIIT = \-cu3 H CH, 229 - 232
CoHs
XIX : H CH, 90 - 92
CoHg
v : CFB
\,
| CHy
7 N\ v -
XXI -<§w3 I c, 76 - 78
cL
XXIT" D-CFB H CH, 110 - 112
c1”
clL
xxrir = O ~CF H CH, 150



TABLA 2

(Contihuacién) ’
E jemplo 1. 2 3 Punto de fusién%
Ne - R R R (eC) - =
i
CF ;
XXV 32t::>-cp3 H CHy 126 - 130 |
Cl ’
XXV ~(N \.c1 H ciy 198 - 200 |
c1 i
cl :
- N r’ :
XXVI 7 Ny~Cl H CH, 180 i
cl cl i
|
i
Ejemplo 1 2 3 Punto de fusién'
Ne R R R (2C) . - Punto de
ebullicién ¢C/ !
mm Hg
5 ccl,
XXVII 7 égN H CH, 186
' cl cl
CCl,
XXVIII -<N ‘<N H CH, 142
N......<
ccl,
ci
XXIX ~<N 6§ H cn3f 117
1c1
—
xxx = N c1 CH, 208 - 210



TABLA 2 (Continuacién)

1 2 3 Punto de fusién,
R R (2C) - Punto de’

ebullicién ¢C/

mm Hg :

‘Ejemplo
Ne

XXX1 -<C:j§:c1 CHy  C,Hg 102 - 103
XXXII *<::j> CH, CoHg 134-138/0,3 |

XXXIII -<::j> C,oHg | C3H, 145-149/0,8 |
XXXIV CH(CH,), H ~ CHy 52 - 55
XXXV CH(CH3)—CZH5 H CHq 94 ~ 98/0,12
xxxvxr CH(CH4)-C,H; Cl CH, 92 - 94/0,2
XXXVII CH~CH(CH,) H CH, 57 - 59,5
XXXVIII CH(CH3)~C3H7 H © CHyq 90 ~ 92/0,3:
XXXIX CH—(C3H7)2 H CHq 100-102/0,2
XL CH(CH3)-(CH,),y-CH, H CH, 183--188/0,05j
XLI CH,0CH,, H ' CHy 77 - 78

XLII CH,=CO~0C,Hs u CHq 76 - 78

135/0,1

i

—— \:Zt§j> H . CHy 130
cH

3
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TABLA 2 (Continuacién)
Ejemplo’ 1 ) , Punto de fusién
Ne - R R R (2C) ~ Punto de
ebullicién eC/ |
mm Hg ]
XLV —<C::>~CH3 H CHo 177 - 179
CH3 |
XWI - C, H Ci, 135-140/0,1
CH, '
XLVII ~CH(C,Hg) CH,CN H CHs 145-148/0,2 -
XLVIII ~-C0-S-C Hg H o CH, 48 i
IL -c0~0~<:::> H CH, 153 - 155
L -co-s H CH, 123 - 125
TABLA 3 |
et |
/L\\Q
Ejemplo 1 Punto de fusién 9
Ne R Punto de ebullicién ¢C/mmig:
1 Cli, 41 - 42 ; 142 [/ 0,6
11 108 / 0,6

CoHs

i
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TABLA 3 (Continuacibn) x

Ejemplo 1 Punto de fusién  °C
Ne R Punto de ebullicién 2C/ mm Hg,.
111 C4H, 141-142 / 0,9
IV. - cH(cHy), 136-137 / 0,6
v ~ CH,-CH(CHy), 143—@4 / 1,2
v CH(CH4)=C,H 143 /1
VII C(CH4) 4 112-113 / 0,3
VIIT- CH,,~Cli=CH, 132-134 / 0,7
IX 'cuzocna 174-;176 / 1,2

3
X , -g 139-141

cl
XI «D-CFB 143-144
’ cl
XI1 -Q-CFB 151-152
' c1
cl
X111 -gsccn«*z . 106-107
CFy

XIV /AN 178-179



5.

" T ABLA 3 (Continuacién)

Ejemplo 1 , Punto de fusién eC
Ne R Punto de ebullicién ¢C/mm Hg
| CHF, e :
VI @ 176 - 178 / 0,7
. CH3
XVII -<E>-cu3 91 - 92
XVIIT -@= 177 - 178 / 0,45
CH
XIX ~Ci=cZ” 3 86 - 89 ; 138-140 / 0,4
. e, ,

XX ~CH={ \> 200 - 202 / 1,3
XXI -Hzc@ 153 / 0,25

NOTA

Descrita suficiéntemente la naturaleza del in-
vento, asi como la manera de realizarlo en la practica,
debe hacerse constar que las disposiciones anteriormente
indicadas son susceptibles de modificaciones de. detalle

en cuanto no alteren su principio fundamental. También se

hace constar que el invento corresponde a una Solicitud

de Patente, presentada en Alemania,. con fecha 18 de febre-

ro de 1972, bajo el nGmero P 22 07 549.6; acogiéndose por

i
;
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. 15."',_' ';.

20,

25,

30.

"dose por lo siguiente:

alquilo, alecoxicarbonilo, alquiltiocarbonilo, alquilcarbo-

5411733 BE

i0. tanto a los beneficios que conceden los Convenios Inter—
nacionales en vigor, siendo lo que constituye la esencia

del relexrido invento y por le que ne salioitln PuLuALu dé
Invencién por 20 afios en Lspaila, sobre: PROCEDINIENTO

PARA LA OBTENCION DE COMPOSICIONES HERBICIDAS; caracterizdn-

l.~ Procedimiento pars la obtencién de composi-

ciones herbicidas, a base de l-aﬁinouracilos, de férmula:

g2 - rt
—. N//

| ) (1)

NH2

1 es alquilo, alquenilo, alquinilo, cicloalqﬁi—

en la que R
) 1
lo, algquilcicloalquilo, halogenocicloalquilo, terpenilo, ha-

logenoalquilo, -¢ianoalquilo, alcoxialquilo, alcoxicarbonil-

ﬁilo, alcoxialquilcarbonilo,'aroxialquilcarbonilo, alquiltio

alquilo, arilsulfonilo, aralquilo eventualmente substituido

L ]

en la parte arilo, arilcarbonilo, fenoxicarbonilo y feniltio
carbonilo eventuaslmente substituidos, arile eventualmente
subatituido o un heterociclo eventualmente substituido, R2
es hidrégeno, halégeno, el radical tiocianato, alquilo o
erilo eventualmente subétituido, B> es alquilo o aralquilo
eventuaimente substituido en la parte arilo, ademds, R2 Yy R3
conjuntamente representan un puente de metileno de varios

miembros que con los dos 4tomos de carbono en las posicio~

nes 5y 6 del heterociclo forman un anillo condensado que




10.

15,

20-

25.

30.

eventualmente estd substituido por alquile, y sus sales;
caracterizado porque, en una primera etapa, 2,3«dihidro-1,3-

o§acin—2,4—dionas de férmula:

o
RL

7| N/’ 11

33//“\\0

en la cual Rl, R2

y R3 tienen los significados arriba defi-
nidos, -se hacen reaccionar con hidracina, eventualmente‘en
presencia de un diluyente, a temperatiuras entre -30¢C y

+ 1009C, y los l-aminouracilos de férmula:

0
H rL
N~ IA
//L§o
NH,

en la cual Rl tiene el significado arribe indicado y R4 ro~
prasenta alquilo ¢ aralquilo esventualmente subatituido en

la parte arilo, se hacen resccionar con halégeno, en presen~
cia de un agente ligador de dcidos y en presencia de un di-
solvente o diluyente a~temperatura0 entre 0¢C y 509C; ¥y

en una segunda etapa, los l-aminouraciloa de férmula (I) asi
obtenldos, se mezclan con materiales de carga y, en caso da-
do, con materiales tensioactivos, en une cantidad de 0,1 =~
95 partes en peso de material activo por 99,9 - 5 partes en

peso de materisles auxiliares.

2.- Procedimiento segin la reivindicaocién 1, carac:
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10.

15,

. terizado porque en la segunda étapé, como materisles euxilia-

comé materiales de carga sdlidoa, se emplean las-molturacio-|
. Bionantes no ionégenos J anidénicos, o-iignina, dealixivig-

nes herbioldas, tal ¥y oomo queda sustancialmente desorito

_en la presente Memoria.

117 H . ,.k

res, se emplean disolventés 1fquidos, materiales de carga LB
iidos, agentes emulsionantes ¥y égentes-disperaantes; como
disolventes,‘sé'emplaan d;solventea aromﬁticos, arométicos

ciorados, parafinas, aléoholes, aminas o derivados eminicos;

nes de mineralea naturalee ‘0 molturaciones de minerales gine-

téticos; ¥y como materiales tensioactivos, se emplean emul—

ciones dulfiticas, 0 metil. celuloqa.

. 3«= Procedimiento- para la obtencl6n de composicio-

Esta Memoria consta de 45 hoJaa oeoritas ‘a méquina
pof'una sola cara, .
' ., hs0. W5

Madrid, = °

BAYER AKTIENGESELLSCHAPT.-
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