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Ia presente invencidn se refiere a un procedimien
to para la obtenocién de nuevos compuestos microbicidas de
férmula general
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donde R]' gon un radical hidrégeno o metilo; Rz, son un
radical hidrégeno o metilo, siando R un radical metilo
s61o ouando R* designa un radical hidrdgeno; y R’ son un
radical hidrégeno o n-alquilo con 8 a 16 éj;omos de carbo-
no, pero siendo al menos un R3 un radioal alquilo.

Ia teonologfa avanzada de la fabricacién de ali-
mentos en las indusitrias de leche, cervezZa, carne y embu-
tidos, y la necesaria desinfeccidn en hospitales, balneario
¥ mataderos, imponen la necesidad de preparar compuestos
nuy activod que en lo posible combatan no sélo bacterias,
sino tembién hongos y levaduras igualmente, hasta su ex-—
terminio. Mediante la formaoidn de cepas resistentes y
seleccidn natural, se va renovando la necesidad de prepa-
rar otros medios que superen a los produstos antiguos atin
en boga o completen su accidén. Bl progreso técnico propor
olonado por el descubrimiento de nuevos compuestos Utiles
no ha de consistir forzosamente en que éstos sean méds ac-
tivos que sus predecesores, Su simple preperacidn permite
el intercembio de desinfectantes disponibles y reduce asi
la formmacidn de cepas resistentes, lo cual puede signifioca
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ya un oonsiderable adelanto técnico.

Pero, ademds de la posibilidad de intercambio, los
nuevos compuestos muestran inesperadamente una gran acti-
vidad contra bacterias, mohos y levaduras, y puedem consj
derarse por ello como microbicldas. ,

Estos compuestos no se disuelven en agua, y por
ello para su aplicacidn, hay que prepararlos de modo habji
tual, entendiendose por tal preparacién, hacerlos solubles,
establecer un determinado pH, darles color y/o aroms, ¥ a
veces reducirlos a un producto seco soluble en sgua o
aloohol diluido, con ayuda de un disolvente auxiliar,.
Ultimemente, adquiere asimisiho importancia la disolucién
de las sustanoias activas en disolventes de bajo punto de
ebullicidn, o su pulverizacién en agua o en alcohol dilu}
do, oon ayuda de disolventes, por medio de nitrégeno a
preeidn; Estas dos dltimas formas se expenden en 6l rer-
cado oomo aerosoloes en su envase.

Para solubilizar las sustancias en agua o meZolas
hidroaloohélicas sirven productos de adicidén conocidos de
6xido de etileno a compuestos con hidrlgeno dcido, en par-
ticular a alcoholes de 8 a 14 dtomos de carbono. Asimis-
mo son Wtiles compuestos de amonio cuaternarios, como clo-
rwro de cetilpiridinio, el cual posee no séto propiedades
solubilizantes, sino también reforzantes a le vez.

Para ajustar el pH adecuado se reoomiendan deidos
drganicos débiles, sobre todo el acético, o bien otros po-
livalentes, como.el cftrico o el léctico.

La presmnte ivencidén tiene por objeto un procedi-

niento que permite la obtenocidn de nuevos compuestos mi-
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crobicidas, haciendo reaccionar compuestos de fémula

general
R1
l
HoN- "I" -NH, II
1
R
2 52

con cantidades apropiadas para sustitucidn sencilla o
doble de n-alquilhalogenuros de 8 a 16 Atomos de earbono,
eventualnente en presencla de un disolventie, a temperatu
ras de 1202 a 20020, y en presencia de bases, en cantida
des por lo menos equivalentes, referidas al halogenuro de-
alquilo, y separando luego de la sal, del disolvente y de
la emina inicial gque no ha reasccionado el producto de
reacoidn obtenido.

Para la reaccidn se prefiere un intervalo de tem~
peratura de 1502 a 1802C¢., E1 hidrdgeno halogenado se neu
traliza, por razones econdmicas, con hidréxido alealino;
las sales de dlcalil tienen la ventaja de cristalizar bien.

La mezcla reaccionanbe puede elaborarse separidndo
la primero de la sal desprendida, por filtracién, y reti-
rando luego por“deatilacidn a presi6h reducida el disol-
vente residual y la smina de la férmula II sin reaccionar.

El experto sabe perfectamente que se utiliza un
exceso notable de la zamina de la £6rmula II si interesa
sustitudir sélo un hidrdgeno de un grupo amino. Ios com-
pusstos del invento sustituidos en forma simple o doble

en los grupos aminio pueden separarse entre sf destilando



10

15

20

25

a baja presidén; tal separscidén es necesaria si se quieren
obtener substancias puras. Sin embargo, tembién resultan
ser microbicidas mezclas de ambos productos de substitu-
eién, de modo que no siempre es necesario separarlos.

En los ejenplos siguientes se expone la obtencidn
de los oompuestos segin el procedimiento de la invencidn,
la de los preparados obtenidos con ellos, y sus propieda—
des miocrobicidas. El "dltimo ejemplo es de comparacidn
con un producto til conocido entre los de la técnica ace
tual;

La accidn microbicida se emsayd semin las normas
de la Sociedad Alemana de Higlene y Miorobiologia (regis—
trada), Ed. Gustav Fisher, Stuttgart, 1959. En las tablas

significan: + posifivo; = negativo.

I, Obtencidén de los compuestos segfin la invencidn.

EJENFLO 12 Obtencidn de 2,2-(4—octilamino-4'-eminodici~
clohexil)-propano y 2,2-bis~(4-octilaminociclohexil)~
«~]2'0 PBNO » '

En un matraz de cuatro bocas y 3 litros de capa-
cidad, provisto de agitador KPG, embudo cuentagotas, ter-
mémetro y refrigerador de reflujo, se calientan 4 moles
de 2,2-bis-(4-sminociclohexil)-propano a unos 1002C. ILue
g0 se afiaden del embudo a pequefins porciones, aglitando, '
4 moles de n-octilbromuro. La temperatura de reaccidn
sube a unos 1508C., Alrededor de quince minutos después
de terminer la adicidén de n-octilbromuro, se incorporan
poco a poco 6,4 moles de NaOH a la mezcla reaccionante,
Se deja Treaccionar la carga dos horas mds a unos 1502C.

Una vez fria la mezcla, se separacfiltrando al vacfo el
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residuo inorgdnico, y se somete el filtrado a destilacidn
ﬁaccionada. Después de retirar la =mina que no ha reac-
cionado, se obtienen a 172-1772C y 1,5 Torr, 252 gr. de
2,2~(4~0ctilamino-4'-aminodiociclohexil)~propano.

Anflisis elemental para 023H4GN2 (peso molecular 353):

6alculado - hallado

¢ 78,7 % en peso - ¢ 178,1% en peso 7
H 13,2 % en peso H 12,9 % en peso
X 17,9% en peso ¥ 17,8% en peso

En otra fracoidén pasan, entre 233 y 2352C a 0,4
Torr, 242 gr. de 2,2-bis-(4{~octilaminociclohexil)-propanc.

Andlisis elemental para Cz;Hg N, (peso molecular 463)3

. caleulado hallado
¢ 80,4 % en peso ¢ 79,8 % en peso
H 13,6 % en peso ~ H 1331 % en peso
N 6,0¢% en peso ¥ 6,5 % en peso

EJEMFLO 22, Obtencidén de 2.2-(4-dodeoilamino-4'-aminodi—
ciclohexil)-propano y 2,2-bis-(4-dodecilaminociclohexil)=

En un natraz de cuatro bocas y 5 litros de capa~-

~ ecidad, provisto de agitador KPG, embudo ouentagotas, ter-

mémetro y refrigerador de reflujo, se ponen 4 moles de
2,2-big~(4-sminociclohexil)~-propano y se calientan a unos
10026, ILuego se afiade del embudo a pequefias porciones,
agitando, 1 mol de n-dodecilbromuro, y la temperatura de
reacoidn sube~ hasta unos 1602C. Alrededor de quince mi~-
nutos después de terminar la adicidn de n-dodecilbromuro,

se afladen poco a poco 1,6 moles de NaOH a la meZola reac-
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cionante, y se deja reacolonar la carga a unos 16020 dos
horas més., BEnfriada la mezcla, se separa filtrando en
vacfo el residuo inorgénico, y el filirado se somete a
destilacidn fraccionada: Una vez retirado el exceso de
eminm entre 210 y 23020 a 1-3 Torr, se obtienen 242 gr.
de 2,2-(4-dodecilamino-4'-emino-diciclohexil)=propano.
Andlisis elemental para CpnHg, XN, (peso molecular 407):

galculado hallado

¢ 79,7 % en peso C 79,5 % en peso
H 13,3 % en peso H 12,9 % en peso
¥ 6,9¢% en peo X 6,6% en peso

En otra fraccién pasan entre 267 y 27320, a 1

- Porr, 63 gr. de 2,2-bila~(4~-dodecilaminociclohexil)=propanc.,

Anflisis elemental para C3gH7gNg (peso molecular 575):

calculado hallado

0 81,4 % en peso ¢ 81,0 % en peso
E 13,6 % en peso H 13,0 % en peso
¥ 4,9 % en peso N 5,1 % en peso

EJEMPLO 32, Obtencidn de 2,2-(4-cetilamino—4'-smino~dicl
olohexil)=propano y 2,2-bis=(4-cetilaminooiclohexil)-pro-
pano.

En un matraz de cuatro bocas y 6 litros de capa—
cldad, provisto de agitador KPG, embudo cuentagotas, ter-
mémetro y refrigerador de reflujo, se ponen 12 moles de
2,2-big-(4-aminociclohexil)~propano y se callientan a unos
10020, Luego se afladen del embudo a pequefias porciones,

sgitando, 7 moles de n—ceiilbromuro, y la temperatura de
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reaccidn sube hasta unos 17020, Alrededor de quince mi-

nutos después de cesal la adicidn de n-cetilbromuro, se
agregan poco a poco 4,8 moles de NaOH s la mezcla reaccig
nante. Se deja reaccionar la carga a 1702 dos horas méds,
y una vez enfriada la mezcla, se separa £iltrando en vac{o
el residuo indérgdnice; el filtrado se somete a destila-
cidn fracoionade. Después de retirar la smina en exoeso
entre 190 y 240¢C y 0,1-0,5 Torr, se obtienen 807 gr. de
2,2={4=0etilemino=4'-amino~dicioclohexil)=propano.

Anflisis elemental para 05, HgoN, { peso molecular

463)2 '
~ Calculado Hellado
¢ 80.4-"9'6 en peso c 80,é % en peso
H 13,5 % en peso H 13,0 % en peso
¥ 6,1% en peso H 6,1% en peso

En otra fraccidn pasan entre .275 y 28220, a 0,1

Torr, 147 g de 2,2ebig-(4-cetilaminociclohexil)-propanc.

Andlisis elemental para O, Hg,N, (peso molecular 687)s

Calculado Hallado

¢ 82,3 % en peso ¢ 81,9 % en peso
E 13,7 % en peso H 13,3 % en peso
N 4,1 % en peso ¥ 4,5% en peso

EJRMPLO 42. Obtencidén de 4—octilamino-4'-mmino-diclaldhexi]
metano y 4,4'~diootilamino-~diciclohexilmstano.

En un matraz de cuairo bocas y 7 litros de capa-



cidad, provisto de agitador KPG, embudo cuentagotas, tere
németro y refrigerador de reflujo se ponen 4 moles de

4,4 '~diamino~-diciclohexilmetano, y se calientan a unos
1002C, IJuego se afinde del embudo a pequefias porciones,

5 agitando, 1 mol de n-octilbromuro, y sube hasta 1602C 1a
temperatura de remccidn. Alredsdor de quince minutos des
pués de cesar la adicién de n-octilbromuro, se agregan
poco & poco 1,6 moles de NaOH a la mezcla reaccionante,

y se deja seguir la reacocidén de la carga a ’u.noa 1502C dos
10 horas mds. Una vez en friada la mezcla, se sepura fill ran
do en vacfo el residuo imorgénico, y se somete el £iltra—
do a destilacidn fraccionada. Tras retirar el exceso de
anina entre 203 y 215¢C a 0,8 Torr, se obtienen 223 gr. de
4=0otilanino-4'-anino~-diciclohexilmetano.

15 4nflisis elemental para CpyH, N, (peso molecular 323)s

Caloulado Hallado
¢ 78,1 % en peso ¢ 77,8 % en peso
H 13,1 ¢ en peso H 13,1 % en peso
N 8,7 % en peso N 8,3 % en peso
20 En otra fracoidén pasan entre 245 y 2492C, a 0,1

Torr, 29 gr. de 4,4'-=dioctilamino-diciclohexilmetance.

Anlisis elemental para CpgHseN, (peso molecular 435)s

Calculado Hallado
o 80,1 % en peso ¢ 80,1 % en peso
25 H 13,4 % en peso H 13,2 % en peso

N 6,64% en peso N 6,0 % en peso
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EJFMPIO 52. Obtencidn de 4~-dodecilemino—4'-amino-diciclo-
hexlilmetano. .

En un matraz de cuatro bocms ¥y 5 litros de capa-~
cidad, provisto de agitador KPG, embudo cuentagotas, ter-
mdmetro y refrigerador de reflujo, se ponen 4 moles de
444'-diemino~diclolohexilmetano y se calientan a unos
10080 . Luego se afiaden del embudo a pequefins porciones,
agitando, 0,6 moles de n-dodecilbromuro, y la temperatura
de reacoidn sube hasta 1752C, Alrededor de gquince minutos
después de cesar la adicién de n-dodecilbromuro, se agrega
poco a poco 1 mol de NeOH a la mezcla reaccionante, y se
deja reaccionar la carga a 17580 dos horas més. Enfriada
la mezcla, se separa filtrando em vacfo el residuo indér-
génico, y se somete el filtrado a destilacidn fraooionadav.
Después de retirar la emina en exceso entre 200 y 2202C,

a 0,5-0,7 Torr, se obtienen 185 gr. de 4,dodecilamino- '
=4 '—amino-diciclohexilmetano.

Andlisis elemental para Co5H50N, (peso molecular 379):

Calculado » Hallado
' ¢ 79,2 % en peso C 79,6 % en peso
H 13,3 % en peso H 13,0 % en peso
R 7,5 % en peso N 7,3 % en peso

EJEMPIO 62. Obtenoidn de 4=Cetilamingsi ' ~amino-dicioclo-
hexilmeteno. o

En un matraz de cuatro bocas y 3 litros de capa-
cidad, provisto de agitador KPG, embudo cuentagotas, ter-

németro y refrigerador de reflujo, se ponen 4 moles de
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4,4'~diamino~diciclohexilmetano, y se calientan a unos
10020 ..Luego se agrega del embudo en pequeiias poroiones,
agitendo, 1 mol de n-cetilbromuro, y la temperatura de
reaccidén sube hasts 17020, Alrededor de quince minutos
de terminar la adioidn de n-cetilbromuro, se afiaden poco
a poco 1,6 moles de NaOH a la mezcla remcoionante, y se
deja reacoionar la carga a unos 1709C dos horas mds. TUna

vez £ria la mezcla, se separa filtrando en vaclo el resi-

‘duo inorgénico, y se somete el filtrado a destilacién frace

cionsda, Retirada la amina sobrante entre 183 y 1882C a
0,1 Torr, se obtienen 252 gr. de 4~cetilamino=~4!=amino-
=diciclohexilmetanc.

Anédlisis elemental para 02955832 {peso moleoular 435)s:

Calculado Hallado

o -80,1'76 en peso ¢ 79,9 % en peso
E 13,5 % en peso ,H 13,0 % en peso
X 6,5 % en peso N 6,0 % en peso

BITMPIO 78. -~ Obtencidn de 3,3'-dimetil~4~00tilamino—igte
amino~-diciclohexilmetano y bis=—{(3-metil~d=octilamino-
ciclohexiimetano.

En un matraz de ouatro bocas y 3 litros de capa-—
cidad, provisto de agitador KPG, embudo cuentagotas, ter-
mémetro y refrigerador de reflujo se ponen 4 moles de
5y3t=-dimetil—4}4'-dlamino-diciclohexilmetano, y se calien
tan a unos 1ooéc; Tuego se afladen del embudo en pequefiag
poroiones, agitando, 4 moles de n—-octilbromuro, y la tem=—
peratura de reaccidn sube hasta 17020, Alrededor de quin

ot
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ce minutos después de terminar la adlcién de n-ootilbro-
muro, se agregan poco & poco 6,4 moles de NaOH a la mez~
cla remccionante y ¥y se deja proseguir la reaccién de la
carga dos horas mds. Una vez £ria la mezcla, se separa
filtrando en vacfo el residuo inorgénico, y el filtrado
se somete a destilacidén fraccionada. Retirasndo luego la
amina que no ha reaccionado entre 150 y 1702C, a 0,05 Torr,
ge obtlenen 292 gr. de 3,3'~dimetil-{—-octilamino-4'-amino-
—diolclohexilmetano.

Andlisis elemental para 023346N2 (peso molecular

351)s
Galculado Hallado
c 78,8% en peso 678,7 % en peso
H 13,2 % en peso E 12,7 % en peso
¥ 8,0% en peso ¥ 7,6% en peso

En otra fraccidn pasan entre 190 y 2059C a 0,05
Torr, 408 gr. de bis-(3-metil-4-octilamino-ciclohexil)-

~mnetano,

Andlisis elemental para OzyHg N, (peso molecular 463):

Calculado Hallado

C 80,4 % en peso ¢ 80,5 % en peso
H 13,6 % en peso H 13,4 % en peso
N 6,0 % en peso K 5,8¢% en peso

EJEMPIO 8,- Obtenocidén de 3,3'-dlmetil-4~dodecilemnino—4'~
~amino-diciclohexilmetano y bis-(3-metil;-4-dodeoilamino-
ciolohexil)-metano.

En un matraz de cuatro bocas y 4 litros de capa-
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cidad, provisto de sgliador XKPG, embudo cuentagotas, ter-
mémetro y refrigerador de reflujo, se ponen 8 moles de
393 Vedimetil=4,4 ' ~diamino—diciclohexilmetano, y se ca-
lientan a unos 100C, Iuego se afiaden dol embudo en peque
‘ﬁas,poroiones, agitando, 2 moles de n-—dodecilbromuro, y
la temperatura de reaccidén sube. hasta 16020. Alrededor
de quince minutos después de terminar la adiocién de n-do-
decilbromuro, se agregan poco a poco 3,2 moles de NaOH a
1a mezola reaccionanbe, y se prolonga la reaccidén de la
carga a unos 160¢C dos horas mds., Enfriada ls nezola, se
separa el residuo inorgdnico filtrando en vacfo, ¥ se so-
mete el filtrado a destilacién fraccionada, Retirando la
amina que no ha reaccionado entre 210 y 23020, & 1,5-2,0
Torr, se obtienen 660 gr. de 3,3'=dimetil=4~dodecilamino—~
~4'=gmino~diciclohexilmetanoc. '

Anflisis elemental para O,qHg,N, (peso molecular 407):

Calculado Hallndo

¢ 79,7 % en peso c 79,1 % en peso
H 13,4 % en peso H 13,0 % en peso
N 6,9% en peso N 7,0 % en peso

En otra fraccifn pasem entre 255 y 265 2C, & 0,1
Torr, 50 gr. de 3,3'-dimetil-~4,4'-dilsurilamino~diciclo-

| hexilmetano.

Andlisis elemental para 039H7BN2 (peso molecular 575)3

Calculado Hal lado
C 81,4 % en peso ¢ 81,1 % en peso
E 13,7 % en peso H 13,5 % en peso

N 4,9% en peso X 5,1% en peso



10

15

20

25

- 14 -

EJENEIO 9.~ Obtencién de 3,3'-<Dimetil-4-cetilamino=4'-
~amino-diciclohexilmetano. ' '

En un matraz de cuatro bocas y 4 litros de capa-
cidad, provisto de agitador KPG, embudo cuentagotas, ter=
németro y refrigerador de reflujo, se ponen 8 moles de
5s3t~dimetil-4,4'~diamino~diciclohexilmetano, y se celien
tan a wnos 1009C. Iiuego se afinden del embudo en pegquefias
porciones, agitando, 2 moles de n-cetilbromuro, y la tem- -
peratura de reaccidén sube basta 175¢C, Alrededor de quin
ce minutos deépués de cesar la adicidén de n-cetilbromuro;
ge agregan poco & poco 3,2 moles de NaOH, y se deja Ireac
cionar la carge & 175¢C dos horas mds. TUna vez fria la
mezcla, se separa filtrando en vacfo el residuo inorgdni-
co, v se somete el filtrado a destilacidn fraccionada.
Despuds de retirar la amins que no ha reaccionado entre
200 y 22590, a 0,1 Torr, se obtienem 645 gr. de 3,3'=di-
metil-4-cetilamino~4*-amino-diciclohexilmetano.

Anflisis elementel para Cz;HgoN, (peso mols cular 463)s

Calculado Hallado

¢ 80,4 % en peso ¢ 80,5 % en peso
H 13,6 % en peso H 12,8 % en peso
N 6,0 % en peso N 5,9 % en peso

II. Obtencidn de las preparaciones se la invencidn
EJEMPLO 10,

Se homogenizan a unos 502C, agitando en caliente,
10 partes en peso de 2,2'-(4-octilamino-4!-amino-ciciclo-
hexil)-propano, 8 partes en peso de un producto de adicién
de 12 moles de 6xido de etileno a 1 mol de alcohol isotr}
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dec{lico, 10 partes en peso de fcido acético y 72 partes
en peso de agua., Se obtiene una solucidn espumosa clara
amarilla, miscible con agua en cualquier proporcidn.

BJEMPLO 11
Se homogenizan a unos 402 C agitando en calliente

10 partes en peso de 2,2 ~(4~octilaumino-4'-amino~-diciclo~

hexil)=-propano, 10 partes en peso de una mezcla de 80% en

peso de
- -
P
°12H25"1‘“ @’“Hz"@ 02©
CH
_ > i

y 20% en peso de ‘etanol, 10 partes en peso de dcido acéti-A
60 ¥ 70 partes en peso de agua. Asi se logra una soluocién
amarilla, soluble en agua.
EJEMPT0

S8 calientan a unos 502C¢, agitando, 5 partes en
peso de 2,2-bis-(4-o0ctilaminociclohexil)=propano, 4 partes
en peso de un producto de adicidn de 12 moles de éxido de
etileno a 1 mol de alcohol isotrideocilico, 3 partes en peso
de doido aoético, 30 partes en peso de isopropanol y 58
partes en peso de agua. BEsto da una solucién: clara, mig
clble ocon agua.
EJRI 1
' Se homogenizan & unos 402C, agitando, 10 partes

en peso de 2,2-(4=-dodecilamino=4!-amino-diciclohexil)-

- ~-propano, 8 partes en peso de un.prodncto de adicidn de

12 moles de 6xido de etileno a 1 mol de alcohol isotride
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peso de agua. Asi se obtiene una solucidén misible con

agua en cualquier proporcidn,

EJIMPLO 14, ~

' Se homogenizan a 5020, égitanﬂo en caliente, 10
pertes en peso de 2,2—(4-dodeqilamino-4'-amino-diciclohexil)

-propano, 10 partes en peso de una mezcla de 50% en peso de

CH
3
|

Gy gHzmN @ H; o1
o

¥y 50% en peso de etanol, 20 partes en peso de propanodiol-~
1,2, 10 partes en peso de dcido acético y 50 partes en pe-
so de agua, para obtener una solucidén inoolora clara.
EJEMPLO 15 .-

Se calientan a 402C, agitando, 10 partes en peso
de 2,2~({4-cetilamino-4'~eamino-diciclohexil)-propano, 10
partes en peso de un pfoducto de adicidn de 12 moles de
éxido de etileno a 1 mol de alcohol isotridecflico, 10
partes en peso de doido acédtico ¥ TO partes en peso de
agua., El resultado es una solucién amarillo oro, misci-
ble con agua en cualquier proporcién.
EJRMPLO 16,
A Se homogenizan a 602, agitando en caliente, 10
partes en peso de 2,2~(4—cetilamino—4'~smino-diciclohexil)-
propano, 10 partes en peso de una mezcla de 50% en peso
de:
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¥y 504 ds etanol, 10 partes en peso de‘écido c{trico y
70 pertes en peso de agua, para obtener una solucidn
emarilla clarae.

EJENPLO 17.-

. Se agitan a 409C, hasta obtener una solucidn
clara, 10 partes en peso de 4,4'-dioctllaminodiciclo-
hexilmetano, 10 partes en peso de um producto de adicidén
de 12 moles de dxido de eftileno a 1 mol de alcohol isotri
dec{lico, 5 partes en peso de dcido acético, 30 partes en
peso de isopropanol ¥y 45 partes en peso de agus.

EJIMPLO 18.—

Homogenizando en caliente a 602, con agitacidén

vigorosa, 20 partes en peso de 4~dodecilamino—4'-amino-
~diciclohexilmetano, 15 partes en peso de un producto de
adicidn de 20 moles de 6xido de etileno a 1 mol de nonil
fenol, 10 partes en peso de dcido citrico y 55 partes en
peso de agua, se obtiene una solucidn clara amarillo oro.
EJENPTO 1G.~

-  Se homogenizan a 5020, .agitando en caliente, 10
partes en peso de 4~dodeclilamino-4'-amino-diciclohexil-

metano, 10 partes en peso de una mezcla de 80% en peso de

Is
asttor()| o
CH
3
L d
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Y 20% en peso de etanol, 10 partes en peso de dcido acéti
¢0 ¥ 70 partes en peso de agua. El1 resultado es wna solu=-
¢ién clare, miscible con agua en cualquier proporcidén
EJEMPLO 20.-

Se'homogenizan a 402G, agitando en caliente, 10
partes en peso 4e 4=-cetil-smino—4'-amino-diciclohexilmeta~
no, 10 partes em peso de un producto de adicién de 12 mo-~
les de déxido de etileno a 1 mol de alecohol isotridecilico,
10 partes en peso de propanodiol-l,2, 10 partes en peso de
dcido cftrico y 60 partes en peso de agua. §Se obtiene asi
una solucidn smarilla, diluible con agua.

EJENPLO 21 .-

Se homogenizan a unos 5020; agitando en callente,
10 partes en peso de 3,3'dimetil-4-octilemino—4'-amino—
diciclohexilmetano, 10 partes en peso de un producto de
adicidn de 12 moles de 6xido de etileno a 1 mol de alcohol
isotridecilico, 20 partes en peso de isopropanol, 10 partes
en peso de doido eitrico y 50 partes en peso de agua. El
resultado es una solucidn clara amarillo oro, muy espumosa,
miscible con agua en todas proporciones.

EJEMPIO 22,~

Se calientan a unos 452, agitando con vigor, 10
partes en peso de bis~(3-metil-4-octilaminociclohexil)-
-metano, 10 partes en peso de un producto de adicidn de
20 moles de 6xido de etileno a 1 mol de nonilfenol, 20 pal=
tes en peso de propanodiol-l,2, 10 partes en peso de deido
acético y 50 partes en peso de agua., Se obtiene una pre-

parseién clara, miscible en cualgquier proporcidén con aguas
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Se obtiene una solucién amarilis, soluble en agua,
homogenizando por agitacidén en caliente 1@ partes en peso
de bls~(3-metil-4-octilaminociclohexilmetano, 10 paries

en peso de una mezcla de 80% en peso de

B T

|
°12525‘1i‘ @"’Hz"@ 02O
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o J

Y 204 en peso de etanol, 10 partes en peso de doido oftri-
co ¥y TO partes en peso de agua.
EJENFLO 24.=

Se homogenlizan & unos 502C, agitando en caliente,
10 partes en peso de 3,3'-dimetil-4-dodecilamino—4'-~-amino-
diclolohexilmetano, 10 partes en peso de un producto de
adicién de 12 moles de éxido de etileno a 1 mol de alcohol
jsotridecilico, 10 partes en peso de doido acético, 20 par
tes.ien peso de propanodiol-l,2, y 50 partes en peso de agua.
Asf se obtiene una solucidén clara, miscible con agua.
EJEMPLO 25 0=

Se homogeniZan a 502C, agitando en caliente, 10
partes en peso de 3,3'-dimetil-4-~dodecilamino—~4?!-amino-
diciclohexilmetano, 10 partes en peso de una mezcla de
80% en peso de

d -

0H3
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"y 20% en peso de etanol, 20 partes en peso de propanodiol-

-1,2, 10 partes en peso de deido acético y 50 partes en
peso de agum, hasta obtener una solucién clara, miscible
con agua en cualquier proporeidn.

EJEMPLO 26.-

’  Se homogenizan a 402C, agitando en caliente, 10
partes en peso de 3,3'-dimetil-4~cetilamino~4'-amino-di-
ciclohexilmetano, 10 partes en peso de un producto de adi=-
oibn de 12 moles de dxido de etileno a 1 molécula de al-
cohol isotridecilico, 10 partes en peso de propanodiol-
~1,2, 10 partes en peso de dcido cftrico y 60 partes en
peso de agua. Ia solucién amarilla obtenida es diluible
con agua.

EJEMPIO 27,

’ Agitendo en caliente a 4592, 10 partes en peso de
3,3t =dimetil—~cetilanino~4'-amino~diciclohexilmetano, 10

partes en peso de una mezcla de 80% em peso de

GH3

@ /N 01©

. CH; |

y 20% en peso de etanol, 10 partes en peso de propanocdiol-
1,2, 10 partes en peso de 4cido dcético y 60 partes en pe-

so de agua, se obtiene una preparacién clara, homogénea,

miseible con mgua en cualquier proporciédn.

III. Valoracidn bactericida v fungicida de preparaciones

segin la invencidn.
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a) Preparacidn del ejemplo 10.
Se ajusté el pH de la soluocién al 0,1% en peso de

sustancia activa a 7,65, con Acido acético.

Cepa de en- Concentracidn Winutos de exposicidn

Bay0. % 1 2 5 10 20 30°

s. aureus - O,l ) . ’+ - - - e -
0.05 + + - - - -
0,01 + + o+ + - -

E. 0011 o’l — - Ld - - )
0105 Land Laad - - - —
0,01 + o+ 4+ - - -
0,05 - - - e e -

b) Preparacidn del ejemplo 1l.
El pH de la solucidén de sustancia activa a 0,1%

en peso ge ajustd a 7,6 con dcido acético

Cepa de enw- Concentracidn Minutos de exposicién

/1
88y0. * 1 2 5 10 20 30
é oﬂureus 0'1 - - [ Lo - -
0105 - - - - - -
0'01 + - ot - - -
0,005 + b = = e -

0,001 Foe v+ 4+ 4
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Cepa de en Concentracién - Minutos de exposicién
B30 1 2 5 10 2 730
E. Coid 0,1 - - J 4 a4 A
0,05 - - - - - -
0,01 + & - - - -
0,005 + o+ * * - -
0,001 + o+ o+ + + +
P. vulgaris 0,1 .
0,05 - - - - - -
0,01 4+ e e e ow
0,005 + + o+ + + -
0,001 + + + + + +
f.-aeruginosa ' “0,1“ - - - - - -
0,05 - - e e e -
0,01 + 4+ o+ + + -
- 0,005 + + o+ + + +
0,001 + o+ o+ + + +




- 23 -

¢) Preparacién del ejemplo 12,
Se ajustd a 4,7 con deido acético el pH de la so-

lucién a 0,1% en peso de sustancia activa.

depa de en— Concentracidn Minutos de exposicién '
sayo. % 1 2 5 10 20
Ee Coll 0,1 - - - - -
0,05 - - - - -
0,01 - - - -
0,005 + o+ + - -
0,001 + o+ + + +
P. vulgaris 0,1 - - - - -
0,05 - - - - -
0,01 + o+ + + +,
0,005 + 4 + + +
0,001 + + + + +
G. candidum 0,1 - - - - -
0,05 - - - - -
w0, 0L - - - - -
0,005 - - - - -
0,001 - - - -
M. gypseum 0,1 - - - - -
- 0,05 - e - - -
0,01 - - - - -
0,005 e - -

0,001 + o+ - - -
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d) Preparacidn del ejemplo 13.
Se ajusté a 4,6 con dcido acético el yH de la

solucién a 0,1% de sustancia activa.

Cepa de en- Concentracién Minutos de exposicién

seye. * 1 2 5 10 2 30
S, aureus 0,1 - - = e e -
0,05 - - - - - -
0,01 + = - - - -
0,005 + + - - - -
0,001 + + o+ - - -
E. coli 0,1 - & - - 4 -
0,05 - e e e e e
0,01 (- - - - - -
0,005 - - - - - -
0,001 + - - - -
P. aeruginosa 0,1 - - - - - -
0,05 - - - - - -
0,01 - . e e e -
0,005 + b - - - -
0,001 + + + + + +
C. albiocans 0,1 - - - - - -
0,05 - - - - - -
0,01 + - - - - -
0,005 4 f - - - -

0,001 + + o+ - - -




8) Preparacién del ejemplo 14.

Se ajusté a 3,9 con 4eido amcético

solucidn a 0,1% de sustancia activae.

J
[ [OYIN
e}

el pH de la

é epa de en=-
8BY0.

Concentracidn

Minutos de exposiecién

1

2

5

10 20

30

8¢ aureus

0,1
0,05
0,01
0,005
0,001

3.-0011

0,1
0,05
0,01
0,005
0,001

P. vuigaris

0,1
0,05
0,01
0,005
0,001

P. aéruginosa. -

0,1
0,05
0,01
0,005
0,001
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£) Preparacidn del ejemplo 15.
Se ajustd a 6,2 con 4cido acético el pH de la sol~-

lucidn a 0,1% de sustancia activa.

Cepa de en- Concentracién  Minutos de exposicién

Sayo. % 1 2 5 10 20 30
S. auwreus 0,1 ' - e e e e -
0,05 . - - e - - -
0,01 - . e e e -
0,005 + o+ o+ - - -
0,001 + 4+ o+ + 4 7 -
Ee coli 0,1 e e e e S
. 0,05 + = - - - -
0,01 + o+ o+ + + -
0,005 + o+ 4 + + +
0,001 + o+ o+ + + +
P. vulgeris 0,1 - - - e e
0,05 + + o+ - - -
0,01 + + + + + +
0,005 + o+ o+ + + +
0,001 + 4+ o+ + + +
P. meruginosa 0,1 .- - =t e e -
0,05 - . - - - -
0,01 + 4+ - - - -
0,005 + o+ 4 + + +

0,001 .+ + + + + +
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g) Preparacidn del ejemplo 16.
Se ajusté a 5,9 con dcido acético el pH de la

solucién a 0,1% de sustancia activae.

Cepa de en~  Concentracidn  Minutos de exposicidn

sayo * 1 2 5 10 20 30
S. aureus 0,1 ' - - - - - -
0,05 - - - - - -
0,01 - - - - e -
0,005 - e - - - -
0,001 + o+ o+ + - -
E. coli 0,1 - - - - - -
0,05 - - - - - -
0,01 + 4+ o+ - - -
0,005 + + o+ + - -
0,001 + + + + + +
P, vulgaris 0,1 4 - - - - -
0,05 + = - - - -
0,01 + 4+ o+ - - -
0,005 + + o+ + - -
0,001 + o+ + + +
P. aeruginosa 0,1 - = - - - -
0,05 - - - - - -
0,01 + + o+ + - -
0,005 + o+ 4+ + + +

0,001 +  + o+ + + +




h) Preparacién del ejemplo 17.

Se ajusté a 4,3 con dcido acético el pH de la

solucidén a 0,1% de sustancia activa.

éepa de en—
8aYy0.

Concentracién

Minutos

1

2

de exposicién
5 10 20 30

é;‘ooli.

0,1
0,05
0,01
0,005
0,001

P. vulgaris

0,1
0,05
0,01
0,005
0,001

¢, Albicans

0,1
0,05
0,01
0,005
0,001

T. méntag:g
phytes .

-.0,1 .
0,05
0,01
0,005
0,001
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i) ?Preparacién del ejemplo 18.
Se ajusté a T,4 con decido aoético el pH de la

solucidén a 0,1% de sustancia activa.

Cepa de en- Concentracién  Minutos de exposioidn

BEYO. ? 12 5 10 20 30
S. aureus '”16,1 - - - - - -
0,05 - - - - e e

0,01 L ) e —

0,005 + + o+ - - -

0,001 + 4+ o+ + o+ o+

E. coli o T8
0,05 - - e - e e

0,01 - - - - = -

‘ 0,005 . m = e -
0,001 + 4 4 + 4+ o+

P, vulgeris 0,1 - .. e e -
0,05 - - - - - -

0,00 4 == = = -

0,005 + + - - - -

0,001 + o+ 4 4+ 4+ o+

P, aeruginosa mm"o,l e = - - - -
0,05 .- .- e = -

0,01 + + - - e

0,005 + 4+ + + + o+

0,001 + + + + + o+




k) Preparacién del ejemplo 19.
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Se ajustd a 7,6 con dcido acético el pH de la

solucién & 0,1% de sustancia activae.

Cepa de ensa- Concentracién  Minutos de exposicién
yo. * 125 10 2 30
S. aureus 0,1 - - - - - -
0,05 - - - - - -
0,01 - - - - - -
0,005 + - - - - -
0,001 + o+t = -
E. coli 0,1 - - - - - .
0,05 - - - - - -
0,01 - .- . e e -
0,005 + = e - - -
0,001 + + + + + +
P. vulgaris 0,1 - - - - = -
0,05 - - - - - -
0,01 - - - - - -
0,005 + = e - - -
0,001 & + + + + +
P. aeruginosa ’ O,i’ ) - - - - -
0,05 - - - - - -
0,01 - - - e e -
0,005 + + + + + +
0,001 + 4+ o+ + + +
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1) Preparacidn del ejemplo 20.
Se ajusté a 6,8 con 4cido acético el pH de la

solucidén a 0,1% de sustancia activa.

Cepa de en- Concentracién Minutos de exposicidn
BEyO. # 12 5 10 20 30
S. aureus T 0,1 e - - - - -
0,05 - - - - - -
0,01 4 - - - - -
0,005 + + - - - -
0,001 + + 4+ + - -
P. aeruginosa 0,1 ' - - e e e -
0,05 - - - - - -
0,01 -+ - - -
0,005 + + o+ + + +
0,001 + o+ 4+ + + +
G‘. candidum 0,1 - - - - - -
0,05 - - - - - -
0,01 - - e e = -
0,005 - - - - -
0,001 + + 4+ - - -
T. mentegro=~ 0,1 - - - - - -
phytes
0,05 - - - - - -
0,01 + + - - - -
0,005 + + - - - -

0,001 + + + + + +




m) Preparacidén del ejemplo 21.
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Se ajustd a 5,5 con dcido acético el pH de la

solucidn a 0,1% de sustancia activa.

Cepa de en~  Concentracién Minutos de exponicidn
Bayo 1 2 5 10 20 30
E. coldi 0,1 -
0,05 - - - - - -
0,01 + 4+ o+ + + +
0,005 + + o+ + + +
0, 001 + + o+ + + +
2, valgaris 0,1 - - - - - -
0,05 - . e e e -
0,01 + + + + + +
‘ 0,005 + + o+ + + +
0,001 + 4+ 0+ + + +
P. aeruginosa '0,1 . - - - - - -
0,05 - e e e e -
0,01 + o+ o+ + + +
0,005 + o+ o+ + + +
0,001 + o+ o+ + + +
0. albicans 0,1 - - - - - -
0,05 + e - - - -
0,0l + - - - - -
0,005 + o+ o+ - - -
0,001 + o+ 4+ + + +
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n) Preparacidén del ejeamplo 22.
Se ajusté a 4,4 con 4cido acético el pH de la so-
lucién a 0,1% de sustancia activae.

Gepa de en- Concentracidn Minutos de exposicidn
8ayo. % 12 5 10 20 30
S. sureus 0,1 - - - - -
0,05 + F = = - -

0,01 + 4+ +  + o+ -

0,005 + 4+ + o+ o+ +

0,001 + + + o+ o+ +

E. coli 0,1 - - - - - -
0,05 - e e e - -

0,01 - - - e = -

! 0,005 + o+ - - -
0,001 + + 4+ 4+ o+ +

P. Vwlgaris 0,1 - = e e e -
0,05 - % e e e -

0,01 + 4+ + o+ = -

0,005 + o+ o+ o+ o+ +

0,001 7+ + o+ 4+ o+ +

P. seruginose 0,1 e e e e e -
0,05 e e e e - -

o,D% " R N +

0,005 + + A o+ o+ +

0,001 + + + o+ o+ o+
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o) Prepracién del ejemplo 23,
Se ajustd a 3,9 con dcido acético el pH de la so-

lueidn a 0,1% de sustancia activa.

éepa de en- Concentracién Minutos de exposicidn
88y0. % 12 5 10 20 30
Se aureus o 0,1 - - = = - -
0,05 - - - - - -
0,01 - - . e e -
0,005 + + 4+ + - -
0,001 + 4+ o+ + + +
E. coli 0,1 - - - = - -
0,05 - - - - - -
0,01 - . = = e -
0,005 e - - -
0,001 + + + + + +
i‘; vulgerlis ' 0,1 - - - - - -
0,05 - - - - - -
0,01 - - - - - -
0,005 + + + + - -
0,001 + + + + + +
ﬁ.'gypseum ' 0,1 - - - - - -
0,05 - - - - - -
0,01 - - - - - -
0,005 +-. + - - - -

0,001 + + 4+ - - -




p) Preparacién del ejemplo 24.
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Se ajusté a 7,0 con dcido acético el pH de la

solucién a 0,1% de sustancia activa.

éepa de en- Concentracién  Minutos de exposicidn
88y0. ° 1 2 5 10 20 30
S. aursus 0,1 - e— = e e -
0,05 - . - e e -
0,01 - b = e = e
0,005 - 4+ o+ - - -
0,001 + + + + + +
Be cold 0,1 - - e e e
0,05 - - e e e -
0,01 - . = e e -
; 0,005 - - = e e -
0,001 + 4+ 4 + + +
f.-vnlgaris 0,1 - = - - - -
0,05 - - - - - -
0,01 4+ + - - -
0,005 + 4+ 4 + + +
0,001 + o+ o+ + + +
P, aeruginosa 0,1 - = - - - -
0,05 T
0,01 +  + o+ + - -
0,005 + o+ o+ + + +
0,001 + o+ o+ + + s
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q) Preparacidén del ejemplo 25.
Se ajusté a 7,7 con doido acético el pH de la so-

lucidn a 0,1% de sustancia sctiva.

éepa de en- Concentracidn Minutos de exposicién
. 8870 % 1 2 5 10 20 30
Se asureus 0,1 e - - - - -
0,05 - - - - - -
0,01 - - - - - -
0,005 - - - - e -
0,001 + + o+ + + -
E, coli 0,1 - - - - - -
0,05 - - - - - -
0,01 - - - - - -
s 0,005 - - - - - -
0,001 + o+ 4+ + + o+
P. 'vnlgaris 0,1 - e - - - -
0,05 - - - - - -
0,01 + - = - - -
0,005 + - - - - -
0,001 + 4+ + + o+
P; expansium 0,1 = - - - -
0,05 N - - -
0,01 + + o+ + - -
0,005 + o+ 4+ + + O+

0,001 + o+ o+ + + o+




r) Preparacidn del ejemplo 26,
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Se ajusté a 4,9 con dcido acético el pH de la

solucidn a 0,14 de sustancia activa.

Cepa de en- Concentracién Minutos de exposicién
sayo. ’ 1 2 5 10 2 30
S. aureus 0,1 - - - - - e
0,05 - - - - = -
0,01 + - - - - 3
0,005 R - . - e
0,001 + o+ + + 4+
E, coll 0,1 - - - - e
0,05 + - - - - -
0,01 + + - - e -
0,005 + 4+ + S
0,001 + 4+ + + + 4
P+ meruginosa 0,1 - - - - e -
0,05 - - - - - -
0,01 - - - o
0,005 + o+ + + 4+ o+
0,001 + + + + 4+ o+




8) Preparacidén del ejemplo 27.
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Se ajusté a 4,6 con 4cido acétioco el pH de la sg

lucidn a 0,1% de sustancia activae.

Cepa de en- Concentracidn

Minutos de exposicidn

S8y0. 1 2 5 10 20 30
S. sureus Cc,1 - e e = - -
0,05 - . = - -
0,01 ¥ = - - -
0,005 o e - - -
0,001 + 4+ o+ 4 - -
E. "coli 0,1 - = = - - -
0,05 - e, e e e -
0,01 + ¢ - - -
0,005 I T + -
0,001 + 4+ o+ o+ + +
P. valgaris 0,1 # = = e e -
0,05 + o e - - -
0,01 + + o+ - - -
0,005 + 4+ o+ o+ + -
0,001 + O+ o+ o+ 4
P. aeruginosa 0,1 - e e o= - -
0,05 - - e - - -
0,01 + + + 4+ - -
04005 + + + o+ + +
0,001 + + + o+ + +
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LY, Fjemplo comparativo,

El siguiente ejemplo es ajeno a la invencidn, y
tiene por objeto demostrar la superioridad de los compues
tos aqui presentados. Como sustancia de contraste se
utilizdé el é&ter 2,4,4-tricloro-2!'-hidroxidifenflico del
comercio (Rtmpp, 78 ed. 1973. Librekia Franckh, Stuttgart,
 pdg. 1625), nombre registrado ”Irgasan DP 300”7, Ia solu-
cidn de contraste contenia 10 % de la sustancia activa,
7,7% del producto de reaccidn de alcohol isotridecflico
oon 12 moles de déxido de etileno, 50% de isopropanol, y
agua hasta el total. Ia sustancia se ensayd a pH 4,6 y &
¥ 7,15, ajustados en cada caso afindiendo dcido acético.




6épa de ensa Concen Minutos de exposi ' Minutos de exposi-~
yoo =  tracidn ocidn. - cidn.
1 2 5 10 2030 1 2 5 10 20 30
S« aureus 0,1 - m e m e et e e e m e e
0,05 - e = e = - -, = e = -
0,0l + 4+ o+ 4 o+ o+ + o+ + + = -
0,005 + + + 4+ + + o+ + + o+ o+
0,001 + + + + + + + + + o+ 4
B. coli 0,1 . . e e e e e e e e e -
0,05 + 4+ + 4+ + + + + 4+ o+ o+ o+
0,01 + + + + + + + + 4+ + 4+ o+
0,005 + + + o+ + 4+ + 4+ + o+ 4+ o+
0,001 + + 4+ o+ 4+ o+ + + + + + +
P, algaris 0,1 + + 4+ . - + 4+ b = -
0,05 + o+ + o+ o+ o+ + + 4+ + 4+ +
0,01 + + 4+ + + + + + + 4+ o+ 4
0,005 + 4+ + + + + + + 4+ + o+ o+
0,001 + + + + + + + 4+ + 4+ + 4
P, aerﬁginosa 0,1 + + + + + + + + + + + +
0,05 + 4+ + o+ o+ o+ + + + 4+ 4+ o+
0,01 + + + + + + + 4+ + + o+ o+
0,005 + + + + + + + 4+ + + 4+ o+
0,001 + 4+ 4+ + 4+ + + + 4+ + + 4+




Se reivindica como objeto de la presente patente
de invencidn:
1.~ Procedimiento para la obtencidn de nuevos com
5 puestos microblcidas, caracterizado por hacer reaccionar

compuestos de formula general

l?l
H,N - “T' - N,
RL )
R° R

en los que R son un radical hidrégeno o metilo, y a2 son
un radical hidrogeno o metilo, siendo R2 un radical metilo
gsolo cuando Rl es un radical hidrégeno, con cantidades apro
10 piadas de n- alquilhalogenuros de 8 a 16 £tomos de carbono
para substitucién simple o doble, eventualmente en presqg'
cia de un disolvente entre 120 y 2002C ¥y en presencia de
bagses en cantidades al menos equlivalentes, referidas al
halogenuro de alquilo; y por separar posteriormente de la
15 sal, del disolvente y de la amina inicial que no ha reac-

cionado, el producto de reaccidn obtenido constituido pox

un compuesto de férmula general

gl
3 ~NHR’
R7HN- ~C-
1
R
}2



10

en el que Rl y Ra tienen el significado arriba indicedo,
y R’ son un radical hidrogeno o n-alquilo con 8 a 16
éfomos de carbono, pero siendo al menos un R’ un radical
alquilo.

2 ,~ Procedimiento, segfin la reivindicacidn 1, cg
racterizado por efectuar la reaccidn entre 150 y 18080 .

3.~ Procedimiento, segin las reivindicaciones 1 ¢
2, carscterizado por emplear como base un hidréxido alca-
1lino.

4 .- Procedimiento para la obténcidén de nuevos
compuestos microblcidas.

Esta memoria consta de cuarenta y dos hojas es-

ocritas por una sdla cara.

BARCELQNA, 9 da/Ener de 1.975
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