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'fungicida agricola que posea un efecto fungicida superior pe-

— 2 . REF: CH:KM, File:FP/M-7-189

RESUMEN DE LA INVENCION

Se describe un fungicida que comprende como ingredien-
te activo wn derivado de 4-(3',5'~diclorofenil)urazol 1,2~
sustitufido adecuado para evitar diversas enfermedades de lag
plentas incluidos los éfboles frutales, verduras, arroz y
judias.

' COMPENDIO DE IA INVENCION

Esta invencidén se refiere a un fungicida sgricola.

Se ha puesto a punto uns amplia variedad de fungicidas
agricolas pero algunos de ellos no son prdcticos porque pro-
dqun contaminacidn ecolégica. .

Hemos realizado extensos estudios para encontrar un

ro poca toxicidad y hemos encontrado que ciertos derivados
de urazolnﬁresentan una, éxcelente actividad fungicida.>
 Por consiguiente, esta invencidén proporciona un'nuévo
fungicida agricolg que domprende como ingrediente activo un
4-(3',5'~diclorofenil)urazol %,2—sustituido representado por

la férmula general:

. X . ) ’ _. o .
Ry— N __lL oL U
| N '
N\
Y . c1

donde Rq ¥ R2 pueden ser iguales o diferentes y representan

un grupo alquilo, alquenilo, alquinilo, arilo que puede conte+-

ner como minimo‘un sustituyente, acilo, alquilecarbamoilo, alcg

xicarbonilo, alquiltiocarbamoilo y (alquiltio)tiocarbmmoilo Ng
tambi én pueden estar unidos entre si para formar un 'grupo al-

quileno de 3 a 8 dtomos de carbono que puede contener un sus-
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" es pequefla o nula contra los seres humancs y los peces.

~manchas pardas del arroz,\podredumbre causada por Sclerotinisg)

tituyente metilo ramificado y X e Y pueden ser iguales o di--
férentes ¥y representan'oxigeno y azufre.

Ya se ha encontrado que.algunos derivados de urazol
1,2,4=-sustituidos presentan activi@iﬂ fungicida, herbicida e
inkecticida. Ios compuestos representados por la férmula ge-
neral anterior son nuevos y poseen excelente actividad fungic

da contra una amplia variedad de enfermedades de las plantas

pero no son patégenos para la planta huésped y su toxicidad

El fungicida de acuerdo con esta invencidén es espe-
cialmente eficaz contra la enfermedad afiublo de la vaina del

5

arroz, enfermedad del moho gris Botrytis, enfermedad de las

y manchas de las hojas causadas por Alternaria y, en algunos
casos, son evitadas simulténeamente dos o mds enfermedades.

Ios compuestos adecuados de esta invencién se prepa-
ran por diversos métodos. ' '

Método A \ . _

Se hace reaccionar una sal de 4-(3',5'-diclorofenil)
urazol con un haluro de alquilo en un disolvente, como dime-
tilformamida, alcohol y acetona, entre la temperatura ambien-

té'y wna temperatura elevada, durante algunas horas, para 0b-

tener el producto deseado.

\
N

0 c1 '
_R————-N—u\
. N
R—-—!\I—"/ .
0 ' o1

7

e




[ VDI P

10

15

20

25

30

0 Ccl
M-—-N._J\
| -
et
0 cl
'. &
1
o ¢l
R——-I;I-———“\N
M— N ‘/
. 1 {s
) RIX
__ﬁ ;\ c1
R—lI\T —
Ak
0 .ol
1

donde Ry R

pueden ser iguales o diferentes y representan

u grupo algquilo, alquenilo, alquinilo, acilo, alcoxicarbo-

nilo y alcoxitiocarbonilo y M representa un metal alcalino,

un metal alcalino-térreo hd NH4 ¥ X representa haldgeno.

_ Variando las proporciones molares de las sustancias

reaccionantes y el tipo de haluro de alquilo, se pfeparan deq

Y
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rivados monosustituidos y disusfituidos y derivados disusti~‘
ﬁuidos que contienen diferentes sustituyentes.

Hétodo B

En presenéia de un disolvente, como dimetilformami-
da, acefona y tetrahidrofurano, se hace reaccionar 4-(3,5-
diclorofenil)urazol con un isocianato o un tioisocianato en
presencia de un catalizador bdsico como trietilamina y piri-

dina, entre la temperatura ambiente y una temperatura eleva-

da, durante varias horas, para preparar derivados 1-mono- o

1,Z-di—alquilcarbamoilicos (o alquiltiocarbamollicos).

Ccl

HN—~J ' ' 1
K + RORE- RHNCX1-N ‘\
——r
el o
SRONX 4 RONX 1
cl
RHch1-N—-J1\
Rmvcer-.-I(
. o1

donde R representa un grupo alquilo y X1 representa ﬁn dtomo

de oxigeno o azufre.

Como en el Método A, pueden prepararse selectivamen-

4e derivados monosustituldos o disustituldos variando las

proporciones de las sustancias reaccionantes.
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Método C

Una solucidn de 4~(3',5'-diclorofenil)urazol 1,2-sus-

. $itufido en un disolvente, como xilenmo y cumeno, se trata

con pentasulfuro de fésforo a reflujo durante algunas horas

i - . . ‘s
para producir derivados monotio o ditio.

0 c1 s c1
‘R1-1l\T-—J'\ 7 N\ P25 R1-N“JKN
RZ_N-—ﬁl.I// — RQ-II\T - '

0 = I

Ccl 0 , 1
8 C1
Ry-N—uJ
PS5 1_1;1 \N
T RN
' 5 c1
2PoS5 Y

donde R1 ¥y Ré tienen el significado dado anteriormente.
' Variando la proporcidn de sustancias reaccionantes,
se prepara selectivemente monotio-urazol o ditio-urazol.

Método D

A uns solucidn de 1-alcoxicarbonilhidrazina 1,2-sus-|

ﬁi?uida en un disolvente como benceno, tolueno y xXileno, se
afiade poco a poco isocianato de 3,5-diclorofenilo en cantida

estequiométrica para formar 1-alcoxicarbonil-2-(3',5'-diclo~

!rofenil)carbamoil hidrazina 1,2-sustituida que se precipits

‘por destilacidn del diéolvente, se filtra y se seca y luego|’

se disuelve en una solucidn acuosa de hidrbéxido potésico o

.alcoholato sbdico, agitando y calentando, seguido de enfria

miento y adicidén de un &cido para precipitar un 4.(3',5'-dil

ctorofenil) urazol 1,2-sustituido.

.
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representa un grupo alquiio inferior.

c1
c1 0
R4~N—CNH

R4-NH l
+ OoN ? 'RQ-N—COOR"

I
R,-N-COOR" c1

Cl

0 ox
R»]—N ———-—” \

Cl

v

donde R1 y R2 tienen el significado dado anteriormente y R"

Método E _

Se hace reaccionérhun compuesto diénico y 4~(3',5"'~di=-
clorofenil)urazol en preéencia de un agente oxidante comonni-
trato de plomo, acetato de plomo N N204 para efectuar una reag -
c¢ién Diels-Alder para preparar 1m1da N-3, 5—d1clorofen11-1 24~
3,6-tetrah1drop1r1daz1n-1,2~d1carboxillca que después se hidrg
gena en un disolvente como acetato de etilo, tetrahidrofurano,
4cido acético y alcohol, en presencia de un catalizador como

paiadio en carbdén y éxido de platino para dar el compuesto de

seado. . . .
Cl
SV et
*1(
Cl
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1 (3",5'-diclorofeniltiocarbamoil)hidrazina 1,2-sustituida y la

= 1. . B
s R" . 0 o1
SN—1
—_— L (/,N
_ —~ Q1
i g4
donde R1 a R4 pueden ser iguales o diferentes ¥ representan
hidrégeno y metilo.

Método F.

" A una solucién de 1-alcoxicarbonilhidrazina 1,2-susti-
tufda en un disolvente como benceno, tolueno, xileno y cume-

no, se afiade gota a gota isotiocianato de 3,5~diclorofenilo

\

en cantidad estequiométrica para producir 1-alcoxicarbonil-2-

mezecla de reaccidn resultante se calienta a reflujo durante

algunas horas hasta unas'10 pars obtener el monotiourazol

deseado.
' S R e -
R1-NH ’
| + SCN —_—
Ro-N-COOR S
i cL- .
g 61 8 c1
R I Rei—IN_
* Rq-N-CNH —— RN
L . i
‘Rp=N-COOR oy ‘ 0 c1

1Y

donde R1 ¥y R2 tienen el significado dado anteriormente.
Los derivados de ditiourazol se preparan por procedd -

mientos similares empleando 1-alcoxicarbonilhidrazina 1,2-sus-
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ras, con agitacidn.

t%tuida.

Método G '

Se hace reaccionar una sal de 4-(3',5'-dic;orofenil)
urzzol con un dihaluro de alquileno en un disolvente como
agua, un alcohol, dimetilformamida, tetrahidrofurano y bence-
no, a una temperatura comprendida entre 1la ambiente y 200°C,

durante un periodo comprendido entre media hora y algunas ho-

Cl

MéN———JL\\

opx]
MAN XA —_—
—'u/ -

RY Cl - ' s

Ccl
m—J\
\)—f

cl

donde A representa un grupo alquileno de 3 a 8 dtomos de car
bono que puede contener un grupo metilo ramifiqado, X1 repre~
s;nya haldgeno, M representa un metal o una amina monovalente
0 bi@alenﬁe yX'es 2 cu?ndo M es monovalente o 1 cuando N es
bivalente. N

Ia preparacién de los compuestos que pueden sér uti~
lizados como ingredientes activos de acuerdo con esta inven-
cidn serd expl@cada con detalle mediante los siguientes ejem-

plos de referencia.
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-moleculares y 1,0 g de trietilamina en 10 ml de N,N-dimetil~

- 10.

/ . EJRWIPIO DE REFERENCIA 1

-~

5 A una suspensidn de 3,2 g de sal dipotdsica de 4-
(3',5'=diclorofenil)urazol en 20 ml de N,N-dimetilformamida
seca se afladen 2,9 g de yoduro de metilo y la mezcla de reag|
cidn se calienta a und temperatura de 60 a 70°C durente una
hora, con agitacién. Después de separar la N,N-dimetilforma-
mida pof destilacidn a vaclo, la masa se vierte en 200 ml
de agua para precipitar la materia sdélida que serrecristali-
za en etanol dando 2,6 g de 1,2-dimetil-4-(3',5 '~diclorofe-
nil)urazol, siendo el rendimiento del 95 %. 7

El punto de fusidn y el andlisis élemental del produc
o se encuentran en la Tabla I. -

EJEMPIO DE REFERENCIA 2 o

A una‘solucién de 2,5 g de 4-(3',5'~diclorofenil)urg
zol y 1 g.de'trietilamina en 10 mi de N,N-dimetilformamida
se afladen gota a gota 1,1 g de cloroformiato dé etilo, con
ggitacidén., Después la reaccidn se prosigue a la temperatu-
ra ambiente duranteruna hore} con agitacidén. Ia masa de reac
cién se mezcla Eon agua para precipitar cristales éue se
filtran y recristalizan en acetona—etanol dando. 2,3 g de 1~
etoxicarfonil—4—(3',5‘-diclorofenil)urazol con wn reﬁdimien~
to del 72 %. -

) | EJEYPIO DE REFERENCIA 3

A wna solucidn de 2,6 g de 1-metil-4~(3',5'~dicloro-

fenil)urazol, que ha sido preparada por reaccidn de 4-(3',5'

diclorofenil)urazol y bromuro de metilo en proporciones equif-

formamida se zafiaden 0,8 g de cloruro de acebilo poco a poco,
a la temperatura ambiente y agitando. Una vez completada la

adicidn, se efectia la reaccidén sobre un bafio de agua duran-

[}
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4e 2 horas con agitacién. Se sepéra el disolvente por desti-
lécién a vacio y la masa se vierte en agua para precipitar
cristales que se recristalizan en etanol para obtener 2,3 g
de 1-metil-2-acetil-4~(3',5'-di¢lorofenil)urazol con un ren
dimiento del 76 %.

EJENMPIO DE REFERENCIA 4

A una solucidn de 2,5 g de 4-(3',5'~diclorofenil)ura~
zol en 10 ml de N,N-dimetilformamida se afiade una gota de
trietilaming ¥y déspués gota a gota 0,8 g de isocianato de me-
tilo a la temperatura ambiente, con agitacidn. Se continda
la reaccidn durante una hora mds en las mismas condiciones ¥y
desﬁués la mezcla de reaccién se vierte en agua para preci-
pitar cristales que se filtran y recristalizan’en acetona-
etanol para obtener 1ﬂnetilcarbambil—4—(3',5'—diclorofenil)- .
urazol en una cantidad de 2,1 g (rendimiento: 68 %). |

EJEMPIO DE REFERENCIA 5

Se mezcla y calienta a reflujo durante 8 horas, con
agitacién, una solucidn de é,f g de 1,2-dimetil-4-(3',5"'~di~
clorofenil)urazol en 25 ml de xileno ¥ 4,4 g de pentasulfuro
de fésforo. Después de enfriar y filtrar, el filirado se con-
densa a vaclo. El residuo se recristaliza en etanol para dar
1:4\g de 1,2-dimetil-4-(3',5'~diclorofenil)ditiourazol (ren-
dimiento: 47 %).

\

EJEMPLO DE REFERENCIA 6

A una solucién de 1,6 g de 1,2-dimeti1—etoxicafbonil—
hidrazina en 25 ml de benceno se afiaden 1,9 g de isocianato
de 3,5-diclorofenilo, poco a poco y a la temperatura ambien-
te, con agitacidn. Separando el benceno a vacio,.se obtienen
cristales de 1,2—dimetil—1-etoxicarbonil¥2—(3',5'—diclorofe-

nilcarbamoil)hidrazina con un punto de fusién de 161-163°C.
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El andlisis elemental como C12H15N203Cl2 es:

~

C % H% N % oL ¢
Caleulado : 15,01 4,72 . 13,12 22,15
Encontrado: 45,12 4,78 13,21 22,03

Despuéds el producto resultante se hace'reaccionar‘con
metéxido sédico en proporéiones equimoleéulares en metanol, a
reflujo, durante 6 horas y, después de enfriar, se agregé agug
a la mezcla de reaccidén para precipitér cristales que se fil-
tran y recristalizan en etanol para dar 1,2-dimetil-4-(3',5'-
diclorofenil)urazol en wna cantidad de 1,0 g (rendimiento:

37 %). |
C R punto de fusidn es 209-211°¢ y el andlisis elemen-
tal como C, H.N 0201é est

10793 A ) g
¢ % H % N%& Cl%
Caloulado : T 43,82 3,31 15,33 25,87

Encontrado: 43,49 3,30 15,42 25,81
EJEMPIO DE REFERENCIA 7 )

Se repiten procedimientos similares a los del Ejemplo

| de referencia 6 utilizando isotiocianato de 3,5-diclorofenilo

para obtener 1,2-dimetil—1Qetoxicarbonil-2~(3},5‘;diclofofe—
niltiocarbamoil)hidrazina.

_El punto de fusidn es 147-149°C y el andlisis elemental
como'c12H15C12stO2 es: \ . .
, | C% H% N#% Cl% S

Calowlado : 42,86 4,50 12,50 21,09 9,54

Encontrado: 42,91 4,47 12,42 21,13 9,59
El cémpﬁesto se somete a tratamiento térmico en cumeno a

reflujo durante 10 horas para obtener 1,8 g de 1,2-dimetil~-4~-

(3',5'~diclorofenil)monotiourazol (rendimiento: 64 %).
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EJEMPIO DE REFERENCIA 8

A una solucidn de 3,2 g de 1-etoxicarbonil-4-(3',5"'~di~
clorofenil)urazol en 10 ml de N,N—dimetilformamida se afladen
consecutivamente una gota de trieti}amina y 0,85 g de isocia—.
na%g de isopropilo, gota a gota y a la temperatura ambiente,
con agitacidn. Después de mantener las mismas condiciones du-
rante una hora, la mezcla de reaccidn se mezcla con agua pa— |
ra' precipitar cristales que se filtran y recristalizan en
etanoi para obtener 1-etoxicarbonil~2~(isopropilcarbamoil) -4~
(3',5'~diclorofenil)urazol en una cantidad de 3,0 g, rendi-
mieqto: 75 % '

EJEMPIO DE REFERENCIA 9

A wna solucién de 10}8 g de fenilhidrazina y 10,1 g de -
trietilaminag en 60 ml de benceno se afiade gota a gota una so-
lucidn de'10,9 g de cloroformiato de etilo en 40 ml de bence-
no, & lo largo de 20 minutos, mientras la temperatura se man-
tiene entre 10 y 15°C, con agitacidn.

la reaccidn se prosigue E la temperatura ambiente duran-
te una hora con agitacidén. Después de agregar agua agitando,
la mezcla de reaccidn se deja en reposo hasta que se produce
la separacién de fases. Se separa la fase acuosa que contiene
1;"§al hidrocloruro de trietilamina que se forma en el trans-
curso de la reaccidn. Ia fase orgdnica.se seca con sulfato s¢
dico anhidro. A la tempe}atura ambiente, se afladen gota a go-
ta 18,8 g de isocianato de 3,5-diclorofenilo a la solucidn
bencénica y después la mezcla sc calienta en un bafio de agua
para efectuar la reaccidn.

El benceno se separa por destilacidn a vacio para obte-

ner un ﬁroducto oleoso que se mezcla con 200 ml de una, solu-

cidn acuosa de hidrdxido potdsico al 5 % y se calienta a re—
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“de agua se agita a la temperatura ambiente durante 30 minu-

— 4

flujo durante wnas 2 horas. Después de enfriar y filtrar, el-
filtrado se mezcla con 4cido clorhidrico concentrado para
precipitar éristales que se fiitran ¥y recristalizan en eta-
noi,para obtener 23,2 g de 1-fenilf§r(3',5'-diclofofenil)uré
mﬁ:raMﬂuamo:72%.

El punto de fusidn. es superior a 250°C y el andlisis
el%mental com§ C14H9N302012 es: :

' C % H% N % ClL %

Calculado : 52,19 2,82 13,04 22,01
Fncontrado: 52,42 2,87 12,95 21,88

. Uns. mezela de 3,2 g del producto asi obtenido, 20 ml de
N,N-dimetilformamida y 0,6 g de hidréxido potdsico en 5 ml

%os para dar una sal potdsica; despuds se afiaden 1,4 g de yod .

duro de metilo y se continda agitando a la temperatura ambien
te durante una hora. Una vez completada la reaccidn, se agrg
ga agua a la mezcla para precipitar cristales que se separan
y recristalizan en etanol paéa obtener 1-fenil-2-metil-4-(3',
5'-~diclorofenil)urazol. )

EJENPLO DE REFERENCIA 10

‘ A una suspensién de 29 g de sal disdédica de 4-(3',5'~
di‘clorofenil)urazol en 200 ml de N,N-dimetilformamida seca
se aﬁaden 26,4 g de 1;41dibromopentano-y la mezcla resultan—
te se calienta a ref}ujo‘durante una hora con agitacidn. Des-
pués de separar la N,N-dimetilformemida a vacio, el résiduo
se vierte en 500 ml de agua para-Gar una materia sélida que
se separa por filtracidn y se recristaliza en etanol para
obtener 23,2 g de 1,2Fpentameti1en-4-(3',5'—diclorofenil)hra-

zol, rendimiento: 74 %.
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' . . A0
ratura inferior a 30°C a vacio.

1o para obtener 2,8 g (rendimiento: 82 %) de imida de dci-

~-15 -

EJEMPLO DE REFERENCIA 11

Bn una suspensidn de 2,85 g de 4-(3',5'~diclorofenil)
urazol se absorben 0,7 g de i,3-butadieno y se afiade gota a
gota, a lo largo de 30 minutos, una solucidn de 6,7 g de te-
traacetato de plomo en 100 ml de diclerometano, a la suspen-
sidn que se mantiene a una temperatura de.O a 5°C enfriando
con agitacidén. Después de continvar agitando durante 2 horas

mds, el diclorometanc se separa por destilacidn a wa tempe-

El residuo se lava consecutivamente con 75 ml de agua,
75 ml de dcido nitrico 0,1N, 75 ml de hidréxido sédico acuo-

S0 6,1N'y 75 ml de agua y se recristaliza en acetato de ebi-

do N~(3‘,5'—diclorofenil)-1,2,3,6-tetrahidropiridaZin-1,2-di-
carboxilico. ' ‘
El punto de fusidn es 167-168°C y el andlisis elemental

como 012H9N302012 es:

. ¢ % H % N# o CL#

Calculado : 48,34 . 3,04 14,09 23,79

~ Encontrado: 48,31 3,01 14,25 23,82

Por una solucidén de 1,5 g del producto asi obienido en

Sb'ml de acetato de etilo se hace pasér hidrégeno a presidn

norﬁal en presehcia de Q,1 g de catalizador de paladio al

5 % en carbén hasta que\&a no se detecta ébsorcidn de hidrd-
geno. Despuds de separar el catalizador por filtracidn, el
acetato de etilo se separa por destilacidn a vaclo para ob-
tener 1,4 g de 1,2-pentametilen-4-(3',5'-diclorofenil)ura~-

zol con un rendimiento del 95 %.

EJENPLO DE REFERENCIA- 12

Se calienta a reflujo durante 4 horas,'con agitacidn,
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|| una materia sélida que se separa por filtracidn. El disolven-

16 —

wz solucidn de 5,7 g de 1,2-trimetilen-4~(3',5'~diclorofe~
nil)urazol (preparado por el procedimiento delrEjemplo de re~
ferencia 10) y 4,4 g de pentasulfuro de fésforo en 50 ml de
xi%gno; Ia mezcla de reaccidn se deja enfriar para precipitar
te se separa a vacio y el residuo se récristaliza en metanol
para dar 2,5 g de 1, 2~trimetilen=-4-(3"',5'~diclorofenil)monotig
urazol con wa rendimiento del 41 %

EJENPIO DE REFERENCIA 13

Se afiaden poco a poco2 g (0,01 moles) de isotiocianato
de 3,5-aiclorofenilo a una solucidén de 1,7 g de 1,2-pentamebit
len-1-etoxicarbonil-hidrazina, con ;gitacién por sacudidas,
produciéndose instanténeéﬁénte en proporcioneSa;uantitativas'
la 1,2-pentameti1en-1-etcxicarbonil—2—(3',5i-diclorofeni1tio-
carbamoil)hidrazina. Se toma una muestra de una parie de ;a,
mezcla de reaccidn y el disolvente se éepara de la misme para
precipitar criétales; el punto ae fusidn y el andlisis elemen-
tal éon los siguientes: '

Punto de fusién: 128-130°C

Andlisis elemental como C15H19012N3028:
. ¢ % H % N % 1% s¢&
x\z. Calculado : 47,88 5,09 11,17 18,84 8,52

Encontrado: 47,85 5,06 ° 11,22 18,75 8,48

Iz mezcla de reaccidn que contiene el producto anterior
se calienta a reflujo durante 8 horas, se deja enfriar y se
diluye con éter de petrdleo para precipitar cristales que se
récogen por filtracidn, se lavan con éter de petréleo.y se
recristalizan en etanol/benceno para dar 2,5 g de 1,2-pentéme—

tilen—4-(3',5'-diclorofenil)monotiourazol, correspondiente a

m rendimiento del 77 %.
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EJEIPIO DE REPERENCIA 14

Se afiaden 2 g de isocianato de 3,5-diclorofenilo a ung

solucidén de 1,74 g de 1,2-tetrametilen-i~(etiltio)tiocarboni-

lo en 10 ml de benceno, agitando por sadudidas y después se

oﬂéerva la precipitacidén de cristales del siguiente compuestiq

. 5 oL
| Syt —( Y
_N-05CoHs a
l

Punto de fusién: 147-149°C.
Andlisis elemgntal cono 014H57012N3S3: .
, c#%  HP N% -~ ClL% S%
caloulado : 42,63 4,35 10,65 17,98 24,39
Encontrado: 42,58 4,31 10,62 18,04 24,33

Ta mezcla de reaccidén que contiene los cristales se

trata como en el Ejemplo de referencia 13 para obtener 2,4 4

(rendimiento: 65 %) de 1,2~tétrametilen—4-(3',5'—diélorofe-
nil)ditiourazol.

' Varios compuestos que son édecuados como ingrediente
gctivo de los fungicidas de esta invencién se encuentran en

15 Tabla I.
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TABTA T
Compuesto Punto dg ___Angliy
nuim. Estructura fusidn(~G) 4
. 39,05
O \ Cl -
' N 38,9
HN — ;
0 Ccl
) 9 Cl1 :
N oL
My 189-192
0 1
. 41,46
Cl
CHgl —— ) 43,82
CH3N—-———1K 209-211
0 ,
cl 43,57
45,85
115-117
45,83
\
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 PABIA I

Punto deg
fusidén(~G)

275-276,5

189-192

209-211

115-117

(3)
Anglisis elemental (%) Ejemplo de
) H N ClL S referencig
39,05 2,05 17,08 28,82
6
38,95 2,02 17,21 28,85
41,56 2,71 16,16 27,26
6
41,46 2,68 16,22 27,31 .
43,82. 3,31 15,33 25,87
- 1
43,5? 329 15,19 26,02
45,85 3,8 14,58 24,61
. -
45,83 3,81 14,47 24,55
AN
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TABLA I (continuac

Compuesto Punto de Ang
niém. . Estructura fusidén(°C) ¢
“'o ClL 47,70
5 CH3N "\& 90-91
C1H7N
it (i)l/ _ 47,54
C1.
- 0 . Cl
CHN —1 47,70
c H37{I \N ’
L= A o {0
6 3% ———bf’ 83-85..
i : Cl 47,81
9 o 49, 38
CHBN l\ / \ )
'C4H9N H _ 92-92,5
cl 49,27
0 Cl 47,70
coB—I ’
8 02H5N ~——$|/ 109-111
o1 - 47,53
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?ABI& I {continuacidn)

) . (3)
Punto de Andlisis elemental (% Ejemplo de
3 fusidn(°C) ¢ H N ¢l referencia
Cl 47,70 4,34 13,91 23,47
j> 90--91 1
_ ' 47,54 4,31 13,87 23,52
01
¢l -
\ 47,70 4,34 13,91 _23347
83--85.. 1
cl 47,81 4,30 13,87 23,41
¢l : .
{ 49,38 4,78 13,29 22,43
'\ .
92-92,5 1
eal 49,27 4,69 13,27 22,14
¢l
{ 47,70 4,34 13,91 23,47
109-111 ' 1
or - 47,53 4,22 13,99 23,56




LSS€2  LgP€L YEYY  gEfLY : 10 o
0
L | GEL-£5L " 1 zL
- . Py
- LY'€2 16°EL YE'Y  oL'LY ™ Wuro-T
19 0
892 4SfL Lg‘c  o6fsh 0
0
L ovL-giL A NH 3’
' )
19%v2  gg*hL 68'€  GgtGh. T~y whuto-t
: 10 o .
, L9*6L  ELCLL 6L'G @C'Es )
F . | . 69€6* " i o
9€G L o b
6L'6L  €LLL  06°G  19°€G a N foh,od
S og” ~~y——u’ou
(v}, 0 0
, o) .
L6*12  69°2L  02°G  L2°LS : e
F : Z\\Lr:11||z>mmo|:
¥6-16 . | 6
. SN——nlufo-u
. Lvle  €lter 6L°G  26°06 N ™ Y
BTOUSID S S ) N H 5 Do UOTIST BINLONLLSE ° umu
~ax 9p otdwelsy nd (20029 o OpmeQSoo

(©)

(%) TeTuouaTe STSTLgay

ap ogung

(uptoEnuIivo0) T VILVE

- oz~

og

°14

03

ST

01



10

15

- 20

25

30

-20 —

TABLA I (comtinuac

Compu.esto Punfo de AndLi
nim. Bstructura fusidn(°C) g __ H
| 0 cl "\ 50,92 5,1
1 .
n=C Ho N —— :
C3H7B|I \N Y 91-94
Nn-— T T -
_ 3 (l)l’/ - 51,21 5,2
' o1
v 9 (4)
A | 30
.nC4-H9I|{ l\N " - 53,6
J— D 53,64 5,9
- nCyHN— 1,5365 , .
10 0 -
53,58 5,7¢
) , 0 cl .
{ = —ll 45,85 8
1-CyH N \1 | ? 3,05
11 HN——"(I)K 142-146
cl1 45,90 3,81
0 ¢l ,
1~c4:19}'r———“\ 47,70 4,34
12 HN____”..,N 133-135
0 1 47,35 4,34
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PABTA I (continuacién)

. (3)
Punto de Andlisis elemental (%) Ejemplo de re-
fusidn(°C) e H N -~ _¢1 5 ferencia
IN , 50,92 5,19 12,73 21,47
N91-94 _ 1
51,21 5,20 12,69 21,57
30 (1) _ o
1,5365 . ) -
v ) 1
53,58 5,79 11,73 19,67 .
o1 Q
: 45,85 3,85 14,58 24,61
)7 142-146 : \ | 4
1 ' 45,90 3,81 14,55 24,68

AT,T0 4,34 13,91 23,47
) 133-135 : ' 1
- - 47,35 4,34 13,87 23,51
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¢ : PABLIA T (continuac

Andlisi

10

15

25

30

Compuesto : " Punto de fu
ndm., Estructura sién (°C) ~ C H
o 0 o1 11,69 2,45
| .
13 CH30OF ~ 226-228
. N |
o"/ 41,65 2,43
oL
b ' .
Q2 “ 43,7 00
02H5C0§—*;—Jk§\ ' 3,73 3
14 B — 193-194
0 .
c1 43,68 3,02
0 cl :
e oy —IL_ | 43,66 2,75
15 CH300N I/N . 226-227 |
0
Cl 43,53 2,77
Q C1 46,94 3,66
02H5CON——-—”\ ' ’ ’
16 e cmlv‘ N 257260
2H5C0N— :
_ (l/ . 46,79 3,58
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TABLA I (continuacidn)

3
Mndlisis elemental (%)

Punto de fu Ejemplo de re-
sién (°C) — C H N Ccl ferencisa
41,69 2,45 14,59 24,61
226-228 3
41,65 2,43 14,58 24,60
43,73 3,00 13,90 23,47
193-194 3
| 43,68 3,02 13,88 23,54 B
43,66 2,75 | 12,73 \21,48
. 226~227 ' 3
43,53 2,77 12,69 22,00
46,94 3,66 11,73 19,80
257-260 3.
46,79 3,58 _ 11,65 19,76
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PABLA I (continuaci

Compuesto Punto de fu Angli;
num Estructura sién (°0)" G H
\ ol
0 41,53 2,85
CQHsogN——'—J\ . ! ) !
K M N ..185-188
" .
0 o1 41,49 2,84
o !
i - 0 il o
Oatz00N —— | 43,09 3,36
18 CoHgOCN —ey — _ C
2H500 g/ 211-213
° Cl - - 42,98 3,42
el ,
CH3NH(IJI‘1\ ?\ 39,62 2,66
19 _ N - _ o
HN 8/ 220-222
01 39,49 2,59
0 al o
CH3NH8N~——JOi\ 40,02 3,08
20 CHsNHgblI——-—-"/N - 202-205 ‘
O Cl .4'0714 35,07

s
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PABLA I (continuacidn)

, (3)
- PR b o '
Punto de fu bndlisis elemental (%) Ejemplo de re~
sidn (°¢)~ G H N Cl S ferencia

1 ) 41,53 2,85 13,21 22,29
. ©. 185188 . 2
1’ 41,49 2,84 13,08 22,34
1 -

43,09 3,36 10,77 18,17
) 211-213 ' | 2
. 42,98 3,42 10,75 18,19
1 ' :

39,62 2,66 18,49 23,39 -

L |

> 220-222 4
il 39,49 2,59 18,47 23,45
il .

40,02 3,08 19,45 19,69

 202-205 | ] 4.

q 40,14 3,07 19,42 19,71
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TABLA T (continua

' An
Punto de fu
Comgté;?to Estructura sidén (°C) C _
| ; o 43,73
21 CH3N““"J\ 138-140
CH3CON___“,/- _
c1- :
A -
o N———-—”\ - . 45,59
22 = oo 117-119.
02 ’ l/ 45,60
¢l . g
*® 47,29
23 nc3H7CON———l ( 85,5-86,5
c1 AT,
{ ¢l 43,3
24 - ook K 134-135
: 5 A I 13,33
0 .o
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TABLA I (continuacidn)

' (3)
Punto de fu Andlisis elemental (%) - Ejemplo de
sién (°C) ~ € H N - Gl S referencia
o1 o - 43,73 3,00 13,90 23,47
\ . 138-140 | L 3

43,68 3,00 13,87 23,49

Cl-

- 45,59 3,51 13,29 22,43
117-119. ' R 3
45,60 3,57 13,24 22,59

cl '
(- 47.29  3,97T. 12,73 21,48
85,5-86,5 \ ' LDy
- | AT, 3,95 12,69 21,53
Cl

| 43,33 | 3,34 . 12,65 21,35
\ 134-135 ' ' -2
43,33 3,31 12,68 21,30 .




F

) . : ™
1gfel LGBl 96¢1LL Lo‘¢€ 16°6¢€
. __lll 2
g LZL-6LL el zM S0 g2
. ] /.wlllz HO -
09°LL  L¥'6L yGéLL o€ LG 6€ 10 Y
vL¢g  €€'6L  £z'6L 62¢€ LLY9€E .
€ \ Let-gel O /_ szmzNAmmov 12
. , —NEHD
€L'g 1£¢61 92¢¢L 0gce 86°¢6¢
69°6  oz2'tz  gl'ol 00¢¢ 19°6€ T
¥ . 69L-LgL \\_rlzmm,ﬁmmo 92
296 ‘gefLe 289l £o%¢ €9°¢6¢ . - J_ D
i
) R .
€vfzz  6GFLL 0z‘€ 69'LY \__ zwmzmmo
¥ €51-161 J_ €m0 62
9tz L9‘LL gL 99¢1¥ W
TousJaa o g N q - ) ) upTs BINLONILSH
P otdusly A v TeLUs WO 16 STSELLEUY ..m.m M.W ogimg ¥ ovaMMEoo

(€)

(upToBRUTIVOD) T VIEVE

-4z -

0¢g

14

[«
[

ST

o1



10

15

[{v]
(o]

25

30

- 24

TABIA I (continuac

Compuesto Punto de fu !
ndm. Estructura sidn (0C) 1
41,66 k
¢l 1
25 CH N———'R 151-153
CH3NH%N—-————I/ 41,69 - 3
0 .- .
el
\
% “ 39,65 3
CHgl;r——JK . ' .’
26 CH3NHCN ———) 187-189
S o ol 39,67 3
" o 35,98 3
CH3N—-—-——-J
T (ox,) NSO N —— —F 125-127 3
0 6,11
o1 36,
: 39,57 3,
- N-——-— ,
28 ¢ H:ggN It 119-121
2 l 39,51 3,
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TABIA I (continuacién)

' (3)
Punto de fu Andlisis elemental (%) Ejemplo de
sidn {(0G) ¢ . H N C1 S referencig
41,66 3,18 17,67 22,36
151153 — | | 4
41,69 . 3,20 17,59 22,43
39,65 3,03 16,82 21,28 9,62:
187-189 , o 4
39,67 3,00 16,78 21,20 9,69 |
35,98 3,30 15,26 19,31 8,73
125-127 ‘ f | 3
36,11 3,29 15,23 19,33 8,74.
39,57 3,04 11,54 19,47 17,60
119-121 ‘ ' _ 2
39,51 3,01 11,56 19,57 19,81

¥
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TABLA I (continuac

Andlisis

Compuesto . Punto de fu
nim. Estructura sién (°C) G H
' 0 c1 43,35 3,0
29 crgcorg————“'_\N 163~165 ,
CoH= OCN S
2fl5 i ——BK 43,34 3,0
X1
<|> cl. 46,44 3,3
30 CH3CON [\ — ;
CoH5CON —— ,
' . 46950 3,2
cl -
. o cl
44,68 4,(
02H508q IL\\\N 100 )
31 i-C3H7NHﬁN lf// 173-175
0 0 o1 44,70 4
0 cl 51,55 4,
2 CH2=CH"CH21Y_—J\ 82-83
3 CH2=CH—CH2N-—-—!/N
d . 51759 4,1
c1 ‘
~_




TABLA I (continuacidn)

25 .

Andlisis elemental ( %) (3)

Punto de fu Ejemplo de
_ sién (°G) G H N Ccl S referencia
L: . 43,35 3,08 11,67 19,69
163-165 2
' 43,34 3,08 11,56 19,71
o 46,44 3,30 12,50 21,09
: 175-177 ‘ , 3
1 ' 16,50 3,28 12,47 21,11
. _
cl
2 173-175 '\ 8
‘,ll . 44’;70 '4,02 13,86 17, 62
Cl 51,55 4,02 12,88 21,74
\ 82-83 ‘ 1
o 51,59 4,?5 12,84 21,83
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PABLA I (continuac

~ Compuesto Punto de fu e
nim. Estructura sidn (°C) . c
0 ¢l 52,19
G —— o
33 CH=C-CHN —IN. /7 128-129,5
CH=C~CHpN ———( :
: 0 - =/ 52,22
‘ol .
0 cl :
| : 53,59 . 3
34 ©‘I}T \N 101-102,5 o
_ ‘CH3-N—(')'/ 5
e 53;16 | 3
9 a 37,42
HY a 1
. | "\N ’
.35 e 246-248
S : ,
fax} 37,35 1
9 & 41,39
CH31\II___J\ _ ’
36 CH3N ey 125-127
S
8
o1 41,1




TABLA I (continuacidn)

’ e o (3)
Punto de fu - Andlisis elemental (%). Ejemplo de
sidn (°C)". ¢ H N cl 5 referencia
52,19 2,82 13,04 22,01
128-129,5 ' | 1
52,22 2,89 13,05 = 22,08
' 53,59 3,30 12,50 21,09
101-102,5 ] 9
53,16 3,27 12,46 21,23
o1 .
— 37,42 1,92 16,03 27,05 12,23
_ 246-243 | | i 7
o1 37,35 ° 1,86 16,00 27,03 12,16
cl '
125-127 ' 7
1 41,18 ° 3,10 14,51 24,38 '

11,06
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TABIA I (continuac

Punto de fu

—

———e #

Compuesto 0
nim. . Estruciura sidn (°C) G
.37 CH3N . >250 '

OH3H s"/ ' 39,23
: o1
0. Cl 48,61
¢ N— '
38" | N 134-136 |
CHy-N 48,27
c1
0 cr 54,87
c1 —I 4
39 I N 116-118
CH-”"N_lol/. N 55,02
' c1
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TABIA I (continuacidn)

55,02 3,77 11,81 20,17

-Punto de fu Andlisis elemental (%)(3) Ejemplo ée
sidén (°C)” ¢ H N ¢l S referencia
c1L 39,22 2,96 13,72 23,16 20,%
> >250 5
| 39,23 2,79 13,68 23,20 20,89
Cl
Cl 48,61 2,72 11,34 28,70 -
A\ 134-136 , o 9
48,27 2,75 11,22 28,59 '
c1 _ -
ot 54,87 3,74 12,00 20,25
\ 116-118 ‘ 9
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Compxg.esto
Estructura
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TABIA I (continuac

Punto de fu --.Andlis

sidén (°C)~ _C  _
46,17 3,
142-143,5 .
46,00 3,
48,02
139-144
48,23 :
49,70 ¢
124125
49,66 ¢
51,:-3 ¢
117-119
51,09 «
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TABIA I (continuacidn)

Punto de fu --.Andlisis elemental (%)(3)

sidn (°C)~ C H b cl S

1

\-_4 ya
.

Cl

K\; c1
(e

1

-
o

AR

| 46,17 3,17 16,69 24,78
142-143,5 ,
46,00 3,09 16,34 24,56

48,02 3,69 14,00 23,63

139-144 . o
48,23 3,51 13,77 23,50
49,70 4,17 13,38 22,57
124-125 ‘
49,66 4,21 13,37 22,60
51,23 4,60 12,80 21,60
117-119 '

51,09 4,55 12,68 21,41

-- Bjemplo de} -
- referencia

Cy1Hol5

G oH 11N3Cl O 11

s

13H13N3012O2 10

°14 1503010, 10

Cl O 10
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"~ PABLA I (continuacidr

1

Compuesto Funto de fu Andlisis
num. Estructurs sidn (°C) c H
' \ ) cl . 53,94 5,3
44 /\T AT1-173
(CHZQ/N 53,67 5,3
.. 0 ’
Y ocw o .
. c1 48,02 346
N A
45 - \Q 152-154
T \,/_ o1 47,99 3.5
- 0
CH - o
3 0 . \
, )\ o 49,7C 4,1
46 1lv Q 149-150
\ Cl- 49,56 4,1
’ Ji c1 49,70 4,1
H, A 70 4,
41 IL 167
\/ 49,63 4,0
i G
0




© paABLA I (continuacién)

seia @Tmgnnat (2 (3)
 Punto de fy —Andlisis cleméntal (7) Ejemplo de
ra sién (°Cc)” ¢ H N ¢ _ 8 _referencia’

—

53,94 5,38 11,80 19,91

. S AT1-1T3 g, B
\ 53,67 5,31 11,49 13,80

1

s
“

48,02 3,69 14,00 23,63

152-154 ) . 912H11N3q1?02 10

A}

49,70 4,17 13,38 22,57 |
149-150 C13H13N301202 11

49,70 4,17 13,38 22,57

.o

=

ol

gL

@
1
c1 E :
. 7 49,63 4,08 13,25 22,42 .
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PABIA I (coniinuac

Andlisis el

'Compuesto , ' . - Punto de fu
nim. Estructura sidn (°C)” G E "1
N : ,?' o1 S 51,23 4,60 1.
o= HC '.\ '. ¢ - - .
48 3;]:::::T’/’K§}_<::::> 180-182 - -
- / - 51,43 4,44 1
o3 N\n . cl - .
0

51',23'_ 4;60 1
49 | 246-248

51,58 4,28 1

\ | 43,72, 3,00 1
50 Cl\ O - 164-165,5 .

- 2497 1

]...1
%
(V%]
-
Ch
[e5]

3
W a 45,58 3,51 1
51 Cl Q 199-200,5 4
_ N
™ o1 45,44 3,80 1
0 .




~
TABIA I (continuacidn)
£lisi e v ray (3)
Punto de fu Andlisis elemeéntal (%)
sidn (°C)” ¢ HE N cl S
o1 o 51,23 4,60 12,80 21,60
> 18_0,_-182 _‘ C,4H159301,0,
) 51,43 4,44 12,68 21,23
gl :
1N
- 51;23 4,60 12,80 21,60 -
) _ 246-248 | c1 4H15M501,0,
o1 . 51,58 4,28 12,64 21,60
cl -
c1 45,63+ 2,97 13,86 23,51 10,63
cl - :
45,58 3,51 13,29 22,43 0,%
\ ¢
199-200,5 _ C12H11N3C.'1 0s
cl 45,44 3,50 13,21 22,19 10,00

-

‘Ejemplo de
referencia

.

12

13
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TABIA T { continuacic

Andlisis &lem¢

Compuesto Punto de fu
nim. ‘Estructura sién (°C)” _ G- H N
) ol " ) 47,28 3,97 12,7
52 *168-170 '
!\K o 47,22 3,86 12,7
| : ‘c1
0 -
. N/\ ol 43,38 3,34 12¢
53 Q >250 )
| \/ o (43,29 3,30 12,
0
- CZHS—N'_'/ Cl
Q 54,87 3,T4 12,
{ . 29 (4)
54 (N 1 n
.— p 19896 |
55104 3,77 12,‘

Notas: (1) compuesto conocido

(2) el compuesto es producido por el procedimiento del Ejemplc

(3) las cifras en la linea supefior son el valor calculaco y .

lor encontrado

(4) indice de refraccién.




TABIA T (continuécién)

Andlisis glemeéntal (%)(3)

Punto de fu , T Ejemplo de
sién (°c)”" _C _H N cl S . referencia
“ 47,28 3,97 12,72 21,47 9,71

47,22 3,86 12,70 21,53 9,64

0L | 43,38 3,34 12,65 21,34 19,30
> >250 . | (OpH NLS,
o ; (43,29 3,300 12,58 21,33 19,27 ’
c1
\ ; 54,87 3,74 12,00 20,25
=~ 29 (4 A | 9
Cl . nD 1,5896. o )

55,04 3,77 12,12 20,15

acido por el procedimiento del Ejemplo de referencia

ea superior son el valor calculado y las cifras en la linea inferior son el va=-
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]' Entre los compuestos citados en la Tabla I, se ha en-
céhtrado que son preferibles los siguientes como ingrediente
activo del fungicida de acuerdo con esta invencidn:
1-metil-2-acetil-4~(3',5'=diclorofenil)urazol,
1-metil-2-etil-4-(3',5'~diclorofenil)urazol,
1-metil-2-n-propil-4~(3',5'-diclorofenil)urazol,
1-metil-2-isopropil-4~(3*,5'~diclorofenil)urazol,
1,2-dimetil-4-(3',5'~diclorofenil)urazol,
1-metil-2-fenil-4~(3',5'-diclorofenil)urazol,
1,2—(1"-metiltfimetilen)—4-(3',5'—diclorofenil)ﬁrazol,
1;2—(1"-metiltetrametilen)—4-(3',5'-diclorofeﬁil)urazol ¥
1,2;pentameti1en-4—(3';5‘—diclorofenil)urazol.

Aungue los derivados de 4~(3',5'-diclorofenil)urazol
1,2-sustitufdos pueden ser aplicados a las plantaércomo fungi
cidas agricolas, es conveniente utilizar el compuesto dilui~

do con un coadyuvante convencional en forma de emulsidn, pol-

vo mojable o polvo fino.

[6) .

El coadyuvante puede ser algdno de los convencionalment

1

utilizados para la formulacidn de fungicidas agricolas, inclu
do un vehiculo 1liquido o sdlido, un.emulgente; un'agenté dis-
persante,run extendedor, un penetrante y un agente tensoactivo.
Son ejemplos del vehiculo 1iquido querpuede ser utili-
zad; de acuerdo con esta invencidn una amplia variedad de
disolventes, por ejempld‘agua, un alcohol éomo alcohol meti-
lico, alcohol etilico y éfilenglicol, wna cetona, como ace-
tona, metil-etil-cetona j ciclohexanye un éter como éter me- |
tilico, dioxano ¥y cellosolve, un hidrocarburo alifdtico como
gasolina'y queéoseno, un hidrocarburo aromdtico como benceno,

tolueno, xileno, nafta disolvente ¥ metilnaftaleno, 'un hidro-

carburo halogenado como diclorometano, triclorobenceno y te~
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~y monolaurato de polioxietilensorbitol, un tipo catidnico

-33 =

tracloruro de carbono, una amida de dcido como dimetilforma-
midé, un éster como acetato de etilo, acetato de butilo, un
glicérido de un 4cido alifdtico y un nitrilo como acetoni-

$rilo.

—

L Son ejemplos del vehiculo sélido que puede ser utilizaj
do de acuerdo con esta invencidn, por ejemplo, areilla, cao-
1in, bentonita, talco, tierra de diatomeas, yeso, vermiculi-
ta; alimina, azufre, carbono blanco y carboximetilcelulosa.
Este vehiculo sélido puede ser utilizado solo o una mezcla

de dos (o] més.

Ios agentes tensoactivos adecuados pueden ser, por ejed

plo, un tipo no iénico como éter polioxietilenalquilarilico

como cloruro de slquildimetilbencilamonio y cloruro de al-
quilpiridinio, un tipo aniénico como bencenosulfonato de al-
quilo, ligninsulfonato'y un sulfato de un alcohol supéridr Yy
un tipo anfétero como alquildimetilbetaina y dodecilaminoeti]
glicina. T

Este coadyuvante puede ser utilizado solo o una mezcla
de dos o.més.

Ia emulsidn puede preparérse formulando de 10 a 50 par
%é§ en peso de un ingrediente activo, de 10 a 40 partes de
un disolvente y de 5 a 20 partes de wn agente tensoactivo

para formar un concentrado que se diluye con agua hasta una

concentracidn predeterminada y se aplica a la planta o al tet

rreno, por ejemplo mediante pulverizacidn.

El polvo mojable puede contener de 10 a 50 partes en
peso de un iné}ediente activo, de710 a 40 partes de un vehi-
culo sélido y de 5 a 20 partes de un agente tensoactivo. El

polvo puede ser utilizado después de diluirlo con agua.

L
'
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El polvo fino puede ser uma mezcla uniforme de 1 a 5

partes en peso de un compuesto activo y 95 a 99 partes de

un vehiculo sélido.

El fungicida agricola de acuerdo con esta inveneidn
plede ser utilizado junto con uno o nds de obros ingredien-
tes activos que no afecten adversamente a la actividad fun-
gicida del compuesto dtil, tales como iﬁsecticidas, acarici-
das y otros fungicidas.

El fungicida de acuer@o con esta invencidén puede ser
aplicable mediante tratamieﬁtos al follaje ¥y ai terreno y

su dosis éfectiva estd comprendida, en general, entre 500 ¥y

1500 ppm en el caso del tratamiento al follaje y entre 50 ¥

300 g por 100 n® en el caso del tratamiento del terreno.

Se ha encontrado que el fungicida agricola de acuerdo
con esta invencidén posee un amplio espectro fungicida para
evitar d}versas enfermedades de las plantas que se observan
en las frutas, como manzanas y.uvas, hortalizas como tomate
y pepino, judfas y arroz, tales como el aflublo de la vaina
del arroz, la enfermedad del mcho gris causada por el hongo
Botrytis, la enfermedad de las manchas pardaé ael arroz, las
manchas de las hojas causadas por Alternaria y las manchas
éagsadas por Sclerotinia. También se ha encontrado que el
fungicida es eficaz contra dos o mds enfermedades simultdnea
mente y presenta una toiicidad extraordinariamente baja con-
tra los seres humanos y ﬁeces y baja fitotoxicidad.

" Esta invencidn serd explicada con detalle mediante los

‘giguientes ejemplos y ejemplos experimentales; sin embargo,
Al

se sobreentiende que esta invencidn no estd limitada en no-
do alguno por estos ejemplos donde tpartes" significan par-

tes en peso salvo indicacidn en contrario.
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ra préparar el polvo mojable:

“IEfecto preventivo de la enfermedad afinblo de la vaina delarmz

-3

|
j

| Se mezclan los siguientes ingredientes y se pulverizan

EJEMPIO 1 (polvo fino)

para obtener un polvo fino:

Compuesto n? 3 .3 partes

Mezcla de arcilla y talco 97 parteé

En lugar del compuesto 3, puede emplearse el compuesto
40 para formular el polvo fino.

_EJEHPLO 2_(volvo majable)

Se mezclan y pulverizan los siguientes ingredientes pa-

Compuesto n2 17 20 partes

‘ Mezela de arcilla y tierra de '
diatomeas \ . 75 partes
“Alquilbencenosulfonato sédico 3 partes
Eter polioxietilennonilfenilico 2 partes

En lugar del compuesto n? 17, puede emplearse el com-
puesto 42 para formular el polvo mo jable,

EJEMPLO 3 .(emulsidn)

Se mezZclan con agitacidn los siguientes ingredientes
para preparar la emulsidn:

Compuesto n? 34 50 partes

Xileno ' ~ 40 partes
' Bter polioxietilennonilfenilico 6 partes
Alquilbencenosulfonato sédico 4 partes

El compuesto ne 34 puede ser sustituido por el compues-~
to n? 41 para formular la emulsién.

EJEMPLO EXPERIMENTAL 1

Unas plantas de arroz (variedad Kinmaze), que se encuen

tran en la fase de 5-6 hojas y se han cultivado en macetas de
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9fcm en un invemadero, cortdndolas a una altura de 20-30 cmj
sé tratan con suspensiones de polvo mojable de los productos
quimicos a diversas concentraciones en una proporcidn de 20
ml por maceta, mediante aplicaciéh por rociada. Después de sef
car al aire, las plantas se inoculen con micelios patdégenos

de Pellicularia sasakii que ha sido cultivado en un medio de

salvado de trigo durante 7 dias.

FEstas macetas se cubren con cajas de cloruro de polivi-
nilo ﬁara evitar que se escape'la humedad y la incubacidén se
efectia en una cdmara mantenida a una temperatufa de 25 a
27°C. Al cabo de 20 dfas, se determina el Indice de gravedad
de ié enfermedad. -

Por otra parte, -se repiten procedimientos similares a
los ¢itados pero sin aplicar ningin producto quimico a las
plantas de arroz.

Entonces .se calcula el valor preventivo de los productos
quimicos de acuerdo con la siguiente ecuacidn:

Valor preven (4) - Indice ée.gravedad de la enfer-
tivo (%) medad en las plantas trabadas % 100

Indice de gravedad de la enfermedad en
las plantas no tratadas (= A)

I3

Los-resultados se encuentran en la Tabls II.

TABLA II

Valor preventivo (%)

Coggg?stp 1000 ppm 500 ppm 250 ppm
3 100 97,4 86,3
4 93,2 =~ 81,4 70,8
5 , 19,6 7443 68,5 |
6 02,0 80,5 5,5
g 76,3 78,0 64,8

10 91,4 89,6 . 85,3
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- TABLA II (continuacidn)

Valor preventivo (%)

Compuesto
nim. 1000 ppm 500 ppm 250 ppm
14 85,4 19,6 73,1
15 79,6 72,9 60,4
16 82,4 79,3 70,4
17 97,5 89,7 83,4
19 73,2 64,8 60,3
20 78,9 81,6 70,4
21 98,4 92,2 84,6
22 99,3 92,0 82,1
26 98,4 o 95,1 84,2
27 86,3 85,2 o T4
28 83,5 _ 72,4 63,5
29 92,6 _ 81,8 73,2
30 83,2 72,4 68,8
32 93,4 . 81’6 73,2
34 99,3 93,2 85,5
35 91,4 88,0 82,1
36 82,6 _ 79,4 61,8
LM 100 98,6 89,2
42 100 97,3 88,4
44 92,1 _ 85,3 76,4
45 99,0 - 9,3 86,6
4-6 85:4 ’ 7233 65:8
47 99,4 91,2 84,6
48 83,4 72,0 61,5
49 79,4 75,8 63,0
50 98,6 92,4 89,6
51 90,8 83,17 70,0
52 91,4 86,3 72,5
53 97,4 93,2 85,3
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EJEMPLO EXPERIMENTAL 2

Efecto preventivo contra el moho gris del pepino

Unos cotiledones cortados de plantitas de pepino (varig
dad Sagamihanziro) se sumergen en suspensiones acuosas de pog'
vos mojables con diversas concentré;iones de los productos
quimicos y se secan al aire. Se inoculan micelios patdégenos

de Botrytis cinerea en los cotiledones y se incuban en una

cémars himeda mantenida a 25°C. Al cabo de 7 dfas, se deter-
mina el indice de gravedad de la enfermedad.

Por otra parte, se repiten procedimientos'similares 2
los anteriores pero sin aplicar ningin prodﬁcto guimico a los

cotiledones. -

Después se calcula el valor preventivo de acuerdo con

la ecuacidn anterior.

Tos' resultados se encuentran en la Tabla III.

IABTA IIT
Valor preventivo (%)
Compuesto nf 1000 pom ¢ 500 ppm 250 ppm
2 96,5 93,2 91,8
3 100 98,2 - B4
7 96,2 95,4 90,6
t. 8 98,4 . 91,5 82,3
e 100 98,6 92,0
2o 83,2 72,3 69,8
13 93 90,4 83,4
18 100 98,6 95,3
23 97,4 82,6 80,4
24 83,2 76,4 63,5
25 100 96,3 91,5

31 85,4 73,2 65,4
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I PABLA III (continuacidn)
: Valor preventivo (%)
Cbmpuesto nt 1000 ppm 500 ppm 250 ppm
37 100 92,4 86,3
40 100 98,0 92,1
41 96,4 : 92,3. 88,5
42 100 - 95,7 90,4 .
43 86,2 82,4 72,3
45 92,5 86,4 80,8
49 85,3 79,0 68,4
50 88,6 89,3 82,1
. 51 85,3 - 80,4 73,8

53 91,6 . 85,0 12,9

A
EJEMPIO EXPERIMENTAL 3

Efecto preventivo de la mancha parda del arroz

Unas plantas de arroz (variedad Kinmaze), que se en-
cuentran-en la fase de 4-5 hojas y han crecido en macetas de
9 cem en un inQernadero, se tratan con suspensiones de diver~
sos polvos mojables de produétos quimicos, a concentraciones
predeterminadas, mediante rociada a una dosis de 20 ml por
maceta y se secaﬁ al aire.

Después se inocula en las plantas una suspensidn que

contiene esporas patdgenas de Cochliobolus miyabeanus y se

incuba en una. cdmara himeda a 25-27°C." Al cabo de 48 horas,
se cuenta el ndmero de lesiones.

Por otra parte, se repiten procedimientos similares
sin aplicar ningin producfo quimico.
. Se calcula el valor preventivo de acuerdo con la si-

guiente ecuacidn:




10

15

20

25

30

~40 .

Valor preven (4) - nimero de lesiones tratadas
tivo (%) = , x 100
; Ndmero de lesiones no tratadas(=A)
Ios resultados se encuentran en la Tabla IV.
TABLA IV
Valor preventivo (%)
Compuesto nf 500 ppm 250 ppm 125 ppm 62,5 ppm
3 100 99,1 92,6 86,7
8 97,4 92,6 81,9 7244
i3 100 98,0 95,2 89,4
Control(1) 98,6 91,3 72,5 63,2
Nota: (1) El compuesto quimico de control era N-3,5-dicloro-
succinimida.

i}

EJEMPIC EXPERIMENTAL 4

. Efecto protector contra el moho gris de la judfa de rifidn

Unas plantas de judfa de rifién de 2 hojas se tratan
por rociada con suspensiones de polvo mojable de compuestos
eXpérimentales en una proporcién de 25 ml y se secan al aire

Después se deposita sobre las hojas un disco de égar

de 6 mm que contiene micelios patdgenos-de Botrytis cinerea
y se incuba en una cédmara himeda a 23°G durante 4 dias.

Después se calcula el valor protector‘de écuerqo'con
1la ecuacién dada en el Ejemplo experimental 1.

A,

los resultados se encuentran en la Tabla V.
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TABLA V
Compuesto n¢ Valor protector (%)
| 40 o | - 100
. 41 _ 96
s . 89,7
43 : 78
45 100
e 93,3
4y | : 72
51 75

En resumen, la Patente de Invencion que se solicita

\

deberd recaer sobre las siguientes:

-

REIVINDICACIONES

1. Uﬁ procedimiento para la preparacién de nuevos -
derivadoé de urazol 1,2,4-sustituidos de férmula:
0- o1
R-———N~—-&\\\ .
RI— L ‘"/ \N
Y - Cl _
donde R y Rl que pueden ser iguales o diferentes, represen
tan un ggupo alquilo, alquenilo, alquinilo, acilo, alcoxi-
éa;bonilo ¥ alcoxitiocarbonilo, y'R.y Rl unidos pueden for
ma£ un grupo alquileno de 3 a8 étomog de -carbono que pue-
de tener un grupo metiio; cuyo procedimiento consiste'en -
hacer reaccionar una sal de 4-(3°, 5-diclorofenil)urazol -
con un haluro seleccionado del grupo formado por un haluro

3

temperatura ambiente a temperatura elevads, durante varias

I
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_ 2. Se reivindica por Gltimo como objeto sobre
el que ha de recaer la Patente de Invencién que se solici-
ta: UN PROCEDIMIENTO PARA LA PREPARACION DE NUEVOS DERIVA-
DOS DE URAZOL 1,2,4-SUSTITUIDOS.

i

Todo conforme queda descrito y reivindicado en
la presente memoria descriptiva que consta de cuarenta y -

dos péginas mecanografiadas.

Madrid, 12 Septiembre 1.977
BERNARDO UNGRIA

aSpiinn i h
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