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La invención se refiere a nuevas 2-arilaminohexahi 

dropirimidinas y 2-arilamino-imidazolidinas y a  sales y com 

piejos de las mismas. La invención se refiere también a un 

método de preparación de los nuevos compuestos, a composicio 

nes fungicidas que contienen los nuevos compuestos y al uso 

de dichas composiciones en agricultura y horticultura para 

prevenir y combatir infecciones producidas por mohos.

Derivados de imidazolina que tienen actividad fun­

gicida se conocen por la Memoria Descriptiva*de la Patente 

Británica 889706. Un compuesto descrito en dicha memoria des 

criptiva es 2-p-anilinofenilaminoimidazolina de la fórmula

Este compuesto es tautómero con la correspondiente iminoimi 

dazolidina de la fórmula:

De acuerdo con la presente invención, se proporcio­

nan nuevos compuestos de la fórmula general -
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_sn la cual n es 0 ó 1,

y Rg son iguales o diferentes y representan átomos de hi 

drógeno, grupos alcohilo, alcohiloxi o alcohiltio que tienen 

de 4 a 12"átomos de carbono, grupos cicloalcohilo que tienen 

de 3 a 7 átomos de carbono, grupos benciloxi-, benciltio-, 

fenoxi- ó feniltio opcionalmente sustituidos con halógeno ó 

alcohilo de C-̂  -C^, grupos'fenilalcohilo que tienen de 7 a 

11 átomos de carbono, de los cuales el grupo fenilo está sus 

tituido opcionálmente con halógeno, dialcohilamino o con al 

cohilo, alcoxi o alcohiltio, los cuales grupos alcohilo-, 

alcoxi- ó alcohiltio tienen de 1 a 6 átomos de carbono y es 

tán opcionalmente halogenados, grupos furilalcohilo- ó tienil 

alcohilo de los cuales los grupos alcohilo tienen de 1 a 4 

átomos de carbono, grupos dialcohilamino de los cuales cada 

uno de los grupos alcohilo tiene de 2 a 6 átomos de carbono, 

o grupos alcoxicarbonilo que tienen de 4 a 12 átomos de car 

bono, o en la cual y Rg representan juntos un grupo trime

tileno, tetrametileno o butadienileno, con la condición de 

que y Rg no son ambos átomos de hidrógeno, R^, R^, Ry y 

Rg son iguales o diferentes y representan átomos de hidróge: 

no o grupos alcohilo que tienen de 1 a 4 átomos de carbono,

y . '
R^ y Rg son iguales o diferentes y representan átomos de hi­

drógeno, grupos alcohilo que tienen de 1 a 4 átomos de carbo 

no o grupos alcanoilo que tienen de 2 a 5 átomos de carbono.

La presente invención proporciona también nuevas sa 

les y complejos de los compuestos antes indicados.

Las sales pueden derivarse de ácidos minerales u or 

gánicos mono- ó multibásicos, tales como ácido sulfúrico, 

ácido nítrico, ácido fosfórico, ácidos carboxílicos, ácidos
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Hojn núm. 3

.fosfónicos o ácidos sulfónices.

Los complejos pueden formarse con sales de metales 

tales 'como zinc, cobre, níquel o cobalto.

j / Las nuevas 2-arilimino-imidazolidinas de acuerdo 

con la invención, es decir los compuestos de la fórmula ge­

neral arriba indicada en la que n = 0, muestran una activi­

dad fungicida intensa y demuestran ser muy activos, especial 

mente contra el tizón de las judias (Uromyces phaseoli). De 

estas imidazolídinas, son sumamente interesantes aquellos 

compuestos para los cuales es un grupo alchilo o alcohil 

tio que tiene de 4 a 12 átomos de carbono, un grupo ciclohe 

xilo, un grupo feniltio opcionalmente sustituido con un ha­

lógeno ó alcohilo de -C^, un grupo fenilalcohilo que tie 

ne de 7 a 11 átomos de carbono del cual el grupo fenilc es­

tá opcionalmente sustituido con halógeno, alcohilo -Cg ó 

alcoxi -Cg, un grupo furilalcohilo cuyo grupo alcohjío 

tiene de 1 a 4 átomos de carbono, o un grupo alcoxicarbonilo 

que tiene de. 4 a 12 átomos de carbono, y Rg, R^ y Rg son áto 

mos de hidrógeno.

Ejemplos de 2-arilamino-imidazolidinas de acuerdo 

.con la invención que pueden utilizarse satisfactoriamente co

mo fungicidas son:

(1) 2-(4-n-octilfenil)imino-imidazolidina,

(2) 2-(4-ciclohexilfenil)imino-imidazolidina,

(3) 2-(4-n-hexiltiofenil)imino-imidazolidina,

(4) 2-(4-n-butiltiofenil)imino-imidazolidina,

(5) 2-^4-(4-metilfeniltio)fenil) imino-imidazolidina,

(6) 2- ^4-(4-clorofeniltio)fenil} imino-imidazolidina,

(7) 2-(4-n-butilfenil)imino-imidazolidina,

(8) 2-(4-n-hexilfenil)imino-imidazolidina,-
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-(9) 2-(4-n-heptilfenil)imino-imidazolidina,

(10) 2-(4-n-oct iltiofenil)imino-imidazolidina^

(11) 2-(4-sec.octiloxicarbonilfenil)imino-imidazolidina,

(12) 2- j^4-(4-clorofeniltio)fenil) imino-4-metil-imidazolidi 

na.

Se ha demostrado que los compuestos arriba menciona 

dos son considerablemente más activos como fungicidas que el 

compuesto conocido 2-p-anilinofenil-aminoimidazolina, antes 

citado, como sé deduce del ejemplo siguiente. Los resultados 

dados en este ejemplo se obtuvieron por determinación de la 

actividad preventiva contra el tizón de las judías de la ma 

ñera siguiente.

Plantas de jpdías verdes enanas jóvenes de aproxi­

madamente 10 cm de altura se pulverizaron con una suspensión 

acuosa de los compuestos a ensayar en concentraciones dife­

rentes. Las plantas asi tratadas se infectaron con Uromyces 

phaseoli por pulverización de las plantas con una suspensión 

acuosa que contenía 300000 esporas de Uromyces phaseoli por 

mi. Después de un periodo de incubación de 10 dias a una tem 

peratura de l8sc y una humedad relativa de 100%, se determi 

nó en qué extensión, en caso positivo, se había desarrollado 

el moho.

-En el jemplo siguiente se indica la concentración 

del compuesto utilizado (en partes por millón) y la protec­

ción contra Uromyces phaseoli que se obtuvo con dicha concen 

tración; 100% significa protección total, y 0% protección 

absolutamente nula.
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1 ^Compuesto Concentración (ppm) Protección (%

2-p-anilinofenil-amino- 10 60

imidazolina (conocido) 30 88

' í ' ' ' ^
100 88

5 300 97

2-(4-ciclohexilfenil)imi 10 loo

30 100

2-(4-n-hexiltiófenil)imino- 10 97

10 imidazolidina 30 100

100 100

t!ojn núm. 5

La tabla anterior muestra que los compuestos dé 

acuerdo con la invención dan una protección total contra 

Uromyces phaseoli ya con una concentración de 10 y 30 partes 

por millón (ppm) respectivamente, mientras que la sustancia 

conocida no confiere protección total ni aún en una concen­

tración de 300 ppm.

Aunque las 2-arilaminoimidazolidinas arriba descri 

tas son fungicidas efectivos, su actividad fungicida puede 

ser sobrepasada generalmente por las asimismo nuevas 2-ari 

limino-hexahidropirimidinas de la fórmula general

R

' R.
R,

Ni

6 j 8

N ----------- —  CH

N - - —
^  ' ' 4

' S
. R y

en la que R^ y Rg son iguales o diferentes y representan á.to 

mos de hidrógeno, grupos alcohilo, alcohiloxi ó alcohiltio 

que tienen de 4 a 12 átomos de carbono, grupos-cicloalcohilo

25108
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jque tienen de 3 a 7 átomos de carbono, grupos benciloxi, ben 

ciltio-,j fenoxi- ó feniltio opcionalmente sustituidos con 

halógeno o alcohilo de -C^, grupos fenilalcohilo que tie 

nen de 7 a 11 átomos ce carbono, de los que el grupo fcnilo 

está sustituido opcionalmente con halógeno, dialcohilamino

0 con alcohilo, alcoxi ó alcohiltio, los cuales grupos aleo 

hilo, alcoxi ó alcohiltio tienen de 1 a 6 átomos de carbono 

y están opcionalmente halogenados, grupos furilalcohilo ó 

tienilalcohilo'de los cuales los grupos alcohilo tienen de

1 a 4 átomos de carbono, grupos dialcohilamino de los cuales

los grupos alcohilo tienen cada uno de 2 a 6 átomos de carbo 

no, o grupos alcoxicarbonilo que tienen de 4 a 12 átomos de 

carbono, o en la que y Rp representan juntos un grupo tri 

metileno, tetrametileno o butadienileno, con la condición de 

que R^ y Rg no son ambos átomos de hidrógeno, Rg, R^, Ry y 

Rg son iguales o diferentes y representan átomos de hidróge 

no o grupos alcohilo que tienen de 1 a 4 átomos de carbono, 

y R^ y Rg son iguales o diferentes y representan átomos de 

hidrógeno, grupos alcohilo que tienen de 1 a 4.átomos de car 

bono o grupos alcanoílo que tienen de 2 a 5 átomos de carbo­

no. '

Las sales y los complejos de los compuestos arriba 

descritos son tambión.muy activos, y estos compuestos pueden 

derivarse de ácidos tales como ácido sulfúrico, ácido nítri­

co, ácido fosfórico, ácido fosforoso, ácidos fosfónicos, áci 

dos carboxílicos o ácidos sulfónicos, o de sales de metales 

tales como zinc o cobre.

De estas hexahidropirimidínas, los compuestos más 

interesantes son aquóllos para los cuales R^ representa un 

grupo alcohilo o alcohiltio que tiene de 4 a 12 átomos de car
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brono, uji grupo ciclohexilo, un grupo feniltio opcionalmente 

sustituían con un halógeno o alcohilo de -C^, un grupo 

fenilalcohilo que tiene de 7 a 11 átomos de carbono del cual 

el grupo fenilo está sustituido opcionalmente con halógeno,- 

alcohilo de -Cg ó alcoxi de -Cg, un grupo furilalcohi 

lo cuyo grupo alcohilo tiene de 1 a 4 átomos de carbono, o

un grupo alcoxicarbonilo que tiene de 4 a 12 átomos de carbo
< - "

no, y Rg, R^f R/¡.t R^ y Rg son átomos de hidrógeno, así como 

las sales y complejos derivados de aquéllos.'

Los compuestos de las hexahidropirimidinas de acuer 

do con la invención son muy activos no sólo contra el tizón 

de las judías; sino que también actúan eficazmente contra el 

tizón pardo del trigo (Puccinia recóndita), un moho contra 

el cual apenas ha sido posible encontrar hasta ahora alguna 

protección, o ninguna absolutamente. Esta diferencia de efec 

tividad entre las imidazolidinas y las hexahidropirimidinas 

de acuerdo con la invención se ilustra por el ejemplo que si 

gue. Los resultados que se presentan se obtuvieron determi­

nando la protección contra el tizón pardo del trigo de la ma 

ñera siguiente:

Plantas de trigo jóvenes, aproximadamente de 10 cm 

de altura, se pulverizaron con una suspensión acuosa del com 

puesto a ensayar en concentraciones diferentes. Las plantas 

así tratadas se infectaron después con Puccinia recóndita por 

pulverización de las plantas con una suspensión acuosa que 

contenía por mi 300.000 esporas de Puccinia recóndita.Despué: 

dé un período de incubación de 9 días a una temperatura de 

188C y una humedad relativa de aproximadamente 80% bajo ilu­

minación continua, se comprobó si se había desarrollado el 

moho y, en su caso, en qué proporción.
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En el ejemplo siguiente se índica la concentración 

mínima djel compuesto utilizado (en ppm), para'la cual se en 

contró todavía una protección efectiva de la cosecha de que 

se trataba, en este caso trigo, contra Puccinia recóndita. 

Compuesto________________________ Concentración minina en p)pm

HojMnAm. 8

2-(4-ciclohexilfonil)iminoimidazolidina 

2-(4-ciclohexilfenil)iminohexahidropirimi 

dina 100

Mayor de 300

300

Además, estos compuestos exhiben también una actividad inte 

resante contra el mildeu de los cereales (Erysiphe graminis); 

la actividad preventiva contra el ataque producido por Erysi 

phe graminis se determinó de la manera siguiente':

Plantas jóvenes de cebada, de aproximadamente.10 cm 

de altura, se pulverizaron con una suspensión acuosa del com 

puesto a ensayar en concentración diferente. Después del se­

cado del líquido, las plantas de cebada se infectaron con 

esporas de Erysiphe graminis, Después de un periodo de incu­

bación de 10 días a una temperatura de 18SC y una humedad re 

lativa de aproximadamente 80%, se investigó'en qué extensión 

se había desarrollado el moho, en su caso.

Además de una actividad fungicida con respecto a 

los mohos patógenos arriba descritos, los compuestos de acuer 

do con la invención proporcionan también una protección sa­

tisfactoria contra Puccinia striiformis (en el trigo), Podos 

phaera leucotricha (en las manzanas), Sphaerotheca fuliginea 

(en los pepinos), Venturia inaqualis (en las manzanas), Sep- 

toria sp. (en el girasol), Phytophthora infestans (en el to 

mate), y Plasmapara vitícola (en la uva.).

El efecto especial es en particular la actividad de
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JLichos compuestos contra mohos patógenos que pueden presen­

tarse simultáneamente en la misma cosecha y són combatidos 

por el mismo tratamiento. Esto es aplicable, por ejemplo, 

con respecto a Erisiphe graminis, Puccinia recóndita y Pu- 

ccinia . striiformis en el trigo, y Podosphaera leucotricha 

y Venturia inaequalis en las manzanas. En particular, aque­

llos mohos patógenos que causan las conocidas enfermedades 

"mildeu" y "tizón"' en los cereales son muy sensibles a los 

compuestos de ¿cuerdo con la invención. Por ejemplo, ensayos 

en campo han demostrado que con 0,2-1,0 kg por hectárea de 

las sustancias activas 2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidro 

pirimidina y 2-(4-n-hexilfenil)imino-hexahidropirimidina, 

asi como de las sales y complejos de dichos compuestos puede 

obtenerse una protección satisfactoria de la cebada contra 

el ataque producido por Erisiphe graminis y del trigo contra 

el ataque por Erysiphe graminis y Puccinia recóndita y Pu­

ccinia striiformis, respectivamente.

* El efecto curativo de estos compuestos se ha.desmos 

trado tambión. Una infección ue Erisiphe graminis y Puccinia 

recóndita y Puccinia striiformis, respectivamente, ya presen 

te en la cosecha pudo hacerse desaparecer por completo por 

un tratamiento con 0,4-0,8 kg de sustancia activa por hectá­

rea. *

Ejemplos de 2-arilimino-hexahidropirimidinas de 

acuerdo con la invención que pueden utilizarse satisfactoria 

mente como fungicidas son:

(13) 2- (4-n-butilfenil)imino-hexahidropirimidina,

(14) 2-(4-isobutilfenil)imino-hexahidropirimidina,

(15) 2-(4-hexilfenil)imino-hexahidropirimidina,

(-16) 2-(4-ciclohexili'enll)imino-hexahidropirimidina,
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(17) 2-(f4-n-octilf enil) imino-hexahidropirimidina,

(18) 2-(;4-*n-decilfenil)imino-hexahidropirimidina,

(19) 2-(4-n-dodeciloxifenil)imino-hexahidropirimidina,

(20) 2-(n-butiltiofenil)imino-hexahidropirimidina,

(21) 2-(3-n-hexiltiofenil)imino-hexahidropirimidina,

(22) 2-(4-n-hexiltiofenil)imino-hexahidropirimidina,

(23) 2-^4-(4-metilfeniltio)fenil] imino-hexahidropirimidine,

(24) 2-}^4-(4-clorofenil-tio)feni]J imino-hexahidropirimidina,

(25) 2-(4-n-hexiloxicarbonilfenil)imino-hexahidropirimidina,

(26) 2-(4-n-octiloxicarbonilfenil)imino-hexahidropirimidina,

(27) l-metil-2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidropirimidina,

(28) 2-(4-ciclohexilfenil)imino-5,5-dimetilhexahidropirimidi 

.na,

.(29) l,3-diacetil-2-(4-ciclohexilfeniÍ)imino-hexahidro.pirimi 

dina,

(30) 2-(3,4-tetrametilenfenil)imino-hexahidropirimidina,

(31) 2-(4-n-pentilfenil)imino-hexahidropirimidina,

(32) 2-(4-sec.pentilfenil)imino-hexahidropirimidina, .

(33) 2-(4-n-heptilfenil)imino-hexahidropirimidina,

(34) 2-(4-n-nonilfeniL)imino-hexahidropirimidina,

(35) 2-(4-n-dodecilfenil)imino-hexahidropirimidina,

(36) 2-(4-bencilfenil)imino-hexahidropirimidina,

(37) 2- jj4-(2-feniletil)fenil^} imino-hexahidropirimidina,

(38) 2-(4-n-octiltiofenil)imino-hexahidropirimidina,

(39) 2-(4-n-hexiloxifenil)imino-hexahidropirimidina,

(40) 2-(4-n-octiloxifenil)imino-hexahidropirimidina,

(41) 2-(4-N,N ,N-dibutilaminofenil)imino-hexahidropirimidina,

(42) 2-(^ -naftil)imino-hexahidropirimidina, t

(43) l-metil-2-(4-n-bu.tilfenil .) imino-hexahidropirimidina,

(44) 1-metil-2-(4-n-hexilfenil)imino-hexahidropirimidina,

25108
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1 -(45) 2- j^4--^2-(4-metilfenil)etil^ fenil] imino-hexahidropi 

rimidina ,

(46) 2-(4-ciclohexilfenil)imino-4-metil-hexahidropirimidina,

(47) 2-(4-n-butilfenil)imino-4-metil-hexahidropirimidina,.

5 (48) 2-(4-n-octilfenil)imino-4-metil-hexahidropirimidina,

(49) 2- 4- { 2- (2-metilfenil) etil^ f enil̂ j imino-hexahidropi

10

rimidina,

(50) 2- j[4-^2-(4-isopropilfenil)etil^ fenil^j imino-hexahidro 

pirimidiná,

(51) 2- j^4-^2-(4-etoxifenil)etil^fenilj imino-hexahidropi 

rimidina,

(52) 2- j^4-{2-(4-isopropoxifenil)etil^-feniTj imino-héxahi 

dropirimidina, .

(53) 2-j^4-{2-(4-clorofenil)etil^feni]?j imino-hexahjdropi

-15 i rimidina,

(54) 2-¡^4-^2-(2-clorofenil)etil*^fenil^ imino-hexahidropi 

rimidina,

(55) 2-j^4-^2-(3,4-diclorofenil)etil^fenilj imino-hexahidr)

20

pirimidiná,

(56) 2- j*4-(2-furiletil)fenil^j imino-hexahidropirimidina,

(57) 2-(4-isopentiltiofenil)imino-hexahidropirimidina,

(58) 2-^4-^2-(4-n-butoxifenil)etil^fenilj imino-hexahidro 

pirimidiná,

y (59) 2-^4-^2-(4-bencilfenil)etil^fenilj imino-hexahidro^.

.i 25

i
)
i
i;

pirimidiná.

Ejemplos de sales y complejos de acuerdo con la in­

vención efectivos como fungicidas,son:

(60) sulfato de 2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidropirimidi 

na,

30

¡ 25108

!!

(61) cihamato de 2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidropirimi

25108
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1 dina,

(62) ^-cloroetano-fosfonato de 2-(4-ciclohexilfenil)imino- 

hexahidropirimidina,

(63) p-dodecilbencenosulfonato de 2-(4-ciclohexilfenil)iminc-

5 hexahidropirimidina,

(64) acetato de 2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidropirimidi 

na,

(65) acetato de 2-(4-n-octilfenil)imino--hexahidropirimidina,

(66) áster etílico de ácido 2-(4-ciclohexilfénil)imino-hexa

10 hidropirimidina-fosforoso,

(67) áster n-butilico de ácido 2-(4-ciclohexilfenil)imino-

hexahidropirimidina-fosforoso,

(68) p-dodecilbencenosulfonato de 2-(4-n-butilfenil)iminc-

- hexahidropirimidina,

15 (69) complejo de 2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidropirimi

dina y cloruro de zinc,

(70) complejo de 2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidropirimi

dina y acetato de zinc,

(71) complejo de 2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidropirimi

' 20 dina y acetato cúprico,

(72) complejo de 2-(4-n-octilfenil)imino-hexahidropirimidina

y cloruró de zinc, y

(73) complejo de 2-(4-n-butilfenil)imino-hexahidropirimidina

y acetato cúprico.

25 Para aplicaciones prácticas, las sustancias de acuer 

do con la invención se transforman en composiciones. En ta­

les composiciones, la sustancia activa se mezcla con un mate

. rial vehículo sólido o se disuelve o dispersa en un material

vehículo liquido, si se desea en combinación con sustancias

30 auxiliares, tales como emulsificantes, agentes*humectantes,
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-agentes dispersantes y estabilizadores.

Ejemplos de composiciones de acuerdo con la inven­

ción son soluciones y dispersiones acuosas, soluciones y dis­

persiones en aceite, soluciones en disolventes orgánicos, 

pastas, polvos para espolvoreo, polvos dispersables, aceites 

miscibles, gránulos, bolitas, emulsiones invertidas, compo­

siciones aerosol y velas generadoras de humo.

Los polvos dispersables, las pastas y los aceites 

miscibles son composiciones en forma concentrada que se di­

luyen antes de su empleo o durante el mismo.

Las emulsiones invertidas y las soluciones en disol 

ventes orgánicos se utilizan principalmente en aplicaciones 

aéreas, a saber, cuando tienen que tratarse grandes áreas 

con una cantidad de composición comparativamente pequeña. La 

emulsión invertida se puede preparar brevemente antes de, o 

durante, la pulverización en el aparato de pulverización por 

emulsificación de agua en una solución en aceite o una dis­

persión en aceite de la sustancia activa. Las soluciones de 

las sustancias activas en disolventes orgánicos pueden pro­

veerse de una sustancia reductora de la fitotoxicidad, tal 

como lanolina, ácido lanolínico o alcohol lanolínico. A con­

tinuación se describirán en detalle unas cuantas formas de 

composiciones por via de ejemplo.

Las composiciones granulares se preparan, por ejem 

pío, dispersando la sustanoia activa en un disolvente más 

fluido e impregnando la suspensión de solución resultante, 

si se desea en presencia de un aglutinante, sobre un material 

vehículo granular, tal como gránulos porosos (por ejemplo 

pómez y Attaclay), gránulos minerales no porosos (arena o mar 

ga molida), gránulos orgánicos (por ejemplo posos de café se
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_cos, tallos de tabaco cortados y carozos de maíz).

Puede prepararse también una composición granular 

comprimiendo de la sustancia activa junto con minerales pul 

verizados en presencia de lubricantes y aglutinantes y desir 

tegración y tamizando el producto comprimido para darle el 

tamaño de grano deseado.

Otra posibilidad para preparar granulos es por uti 

lización de la técnica de glomulación.

Los polvos para espolvoreo pueden obtenerse por mez 

cía intima de la sustancia activa con un material vehículo 

sólido inerte, por ejemplo talco.

Los polvos dispersables se preparan por mezcla de 

10 a 80 partes en peso del vehículo sólido inerte, por ejem 

pío caolín, dolomita, yeso, tiza, bentonita, attapulgita,

SiOg coloidal o mezclas de estas sustancias y otras simila­

res, con 10 a 80 partes en peso de la sustancia activa, 1 a 

5 partes en peso de un agente de dispersión, por ejemplo, los 

' Hgninsulfonatos o alcohilnaftalensulfonatos conocidos para 

este propósito, y convenientemente también 0,5 a 5 partes en 

peso de un agente humectante, por ejemplo sulfatos de alcohol 

graso, alcohilarilsulfonatos, productos de condensación de 

ácidos grasos, o compuestos de polioxietileno.

Para la preparación de aceites miscibles, el compues 

to activo puede disolverse en un disolvente adecuado que pre 

feriblemente es escasamente miscible con el agua y se añaden 

uno o más emulsificadores a esta solución. Disolventes ade­

cuados son, por ejemplo, xileno, tolueno, destilados de pe­

tróleo que son ricos en hidrocarburos aromáticos, por ejemplo 

nafta disolvente, aceito de alquitrán destilado y mezclas de 

estos líquidos. Como emulsificadores pueden utilizarse, por

25108
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^ejemplo, compuestos de polioxietileno y/o alcohilarilsulfone, 

tos. La concentración del compuesto activo en dichos acei­

tes miscibles no está restringida a límites estrechos y pue 

de variar, por ejemplo, entre 2 y 50% en peso. Además de un 

aceite miscible, una solución de la sustancia activa en un 

líquido fácilmente miscible con el agua, por ejemplo un gli 

col o glicoléter, puede mencionarse como una composición 

primaria líquida y altamente concentrada, a cuya solución 

se ha añadido ún agente de dispersión y posiblemente un agen 

te humectante. Cuando se diluye con agua poco tiempo antes 

de la pulverización o durante ésta, se obtiene una dispersión 

acuosa de la sustancia activa.

¡ Una composición aerosol de acuerdo con la invención 

se obtiene de la manera usual por incorporación de la sustan 

cia activa, posiblemente en un disolvente, en un líquido vo 

látil que se utilizará como gas propulsor, por ejemplo una 

mezcla de derivados cloro-fluorados de metano y etano, una 

mezcla de hidrocarburos inferiores, éter dimetílico, o gases 

como COp, Ng ó NgO.

Las velas generadoras de humo o polvos generadores 

de humo, esto es, las composiciones que pueden desarrolhr un 

humo plaguicida mientas se queman, se obtienen incorporando 

la sustancia activa en una mezcla combustible que puede con 

tener como combustible, por ejemplo un azúcar o madera, pre­

feriblemente en forma molida, una sustancia para mantener 

la combustión, por ejemplo nitrato de amonio o clorato de po 

tasio, y adicionalmente una sustancia que retarde la combus­

tión, por ejemplo caolín, bentonita y/o ácido;silícico coloi 

dal.

Además de los ingredientes arriba mencionados, los
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_agentes de acuerdo con la invención pueden comprender tam­

bién otíjas sustancias conocidas para uso en esta clase de 

agentes.

Por ejemplo, puede añadirse un agente lubricante, 

tal como estearato de calcio o estearato de magnesio, a un 

polvo dispersable o a una mezcla a granular. Por ejemplo, 

pueden.añadirse también "adhesivos", tales como derivados de 

poli(alcohol vinílico) y celulosa u otros materiales coloida 

les, tales comó caseína, a fin de mejorar la adhesión del 

agente plaguicida a la cosecha.

En las composiciones de acuerdo con la invención se 

pueden incorporar también compuestos plaguicidas conocidos. 

Como resultado de esto, el espectro de actividad de la com­

posición se amplía y puede producirse sinergismo.

Para uso en una tal composición combinada, deben 

considerarse los siguientes compuestos insecticidas, fungici 

das y acaricidas conocidos.

Insecticidas tales como:

1. Hidrocarburos clorados, por ejemplo, 2,2-bis(p-clorofenil[) 

1,1,1-tricloroetano y hexacloroepoxioctahidrodimentanonafta 

leño;

2. carbamatos, por ejemplo N-metil-l-naftil-oarbamato;

3. dinitrofenoles, por ejemplo 2-metil-4,6-dinitro-fenol y 

2-(2-butil)-4,6-dinitrofenil-3,3-dimetil-acrllato;

4. compuestos orgánicos de fósforo, por ejemplo dimetil-2-me

toxicarbonil-l-metilvinil-fosfato; 0,0-dietil-0-p-nitrofenil 

fosforotioato; N-monometilamida del ácido 0,0-dimetil-ditio 

fosforilacético; i

5. derivados de benzoilurea, por ejemplo N-(2,6-difluoroben 

zoil)-N'-(4-clorofenil)-urca.

25108
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-Acaricidas,' tales como:

1. Difenilsulfuros, por ejemplo p-clorobencil*p-clorofenil 

sulfuro y 2,4,4,5-tetraclorodifenilsulfuro;

2. difenilsulfonatos, por ejemplo p-clorofenilbencenosulfona

to;

3. metilcarbinoles, por ejemplo 4,4-dicloro-o(-triclorometil

benzhidrol; '

4. compuestos de quinoxalina tales como metilquinoxalina-di 

tiocarbonato.

Fungicidas, tales como:

1. Compuestos orgánicos de estaño, por ejemplo hidróxido de 

trifenilestaño y acetato de trifenilestaño;

2. alcohilenbisditiocarbamatos, por ejemplo zinc-etileno--bis 

ditiocarbamato y manganeso-etilenbisditiocarbamato;

3. l-a,cil- ó 1-carbamoil-N-benzimidazol (-2) carbamatos y

1.2- bis(3-alcoxicarbonil)-2-tioureido)benceno; y adicional­

mente 2,4-dinitro-6-(2-octilfenilcrotonato), l-jjbis(dimetil 

amino)foforil^ -3-fenil-5-amino-l,2,4-triazol, N-tricloróme 

tiltioftalimida, N-triclorometiltiotetrahidroftalimida,

N-(l,1, 2,2-tetra.cloroetiltio)-tetrahidroftalimida, N-dicloro 

flúorometiltio-N-fenil-N, N-dimetilsulfamida, tetracloroisof 

talonitrilo, 2-(4'-tiazolil)-bencimidazol, 5-butil-2-etilami 

no-6-metilpirimidina-4-il-dimetilsulfamato, l-(4-clorofenoxi

3.3- dimetil-l(l,2,4-triazol-l-il)-2-butanona, -(2-clorofe 

nil)-C^-(4-clorofenil)r5-pirimidina-metanol, l-(isopropilcar 

bamoil)-3-(3,5-diclorofenil)hidantoina, N- (1,1,2,2-tetraclo 

roetiltio)-4-ciclohexeno-l,2-carboxiimida, N-triclorometil- 

mercapto-4-ciclohexeno-l,2-dicarboxiimida, y N-tridecil-2,6- 

dimetilmorfolina.

La dosificación deseada para aplicación de la compo
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jsición de acuerdo con la invención dependerá entre otras co 

sas de la sustancia activa elegida, la forma de la composi­

ción, el tipo de cosecha que aeba protegerse contra el ata­

que del moho, el tipo de moho que haya de combatirse, la po 

sición de la cosecha y las condiciones climáticas.

En general, puede afirmarse que se consiguen r.ecul 

tados favorables con una dosificación que corresponda a 200 

a 1000 g de la sustancia activa por hectárea.

Los compuestos de acuerdo con la invención son sus 

tancias nuevas, que pueden prepararse de una manera conocida 

per se para compuestos afines.

Por ejemplo, los compuestos de acuerdo con la'inven 

ción pueden prepararse haciendo que se desprenda HgS con cié 

rre de anillo a partir de un compuesto de la fórmula general 

H R
}3
c-
)
R

--- CH-
)

n

-NHR,

2"" - " . "8 ¡"4

en la que n, R^, Rg, R^, R^, Ry y Rg tienen los significados 

arriba indicados, y Rg y R^p son iguales o diferentes y re­

presentan átomos de hidrógeno o grupos alcohilo con 1 a 4 

átomos de carbono, en cuyas condiciones se obtiene*un produc 

to de la fórmula general

R

N

R 10

R<

'8
-CH

N:

T
R.

CH
i

3

R, n

que si se desea, cuando Rg y R-^ representan átomos de hidró 

geno, se hace reaccionar con un haluro de ácido carboxílico 

o anhídrido de ácido carboxílico, para dar un producto de la
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fórmula general

en la que R-^ y son grupos alcanoílo que tienen de 2 a 

5 átomos de carbono.

Dicha-reacción de cierre de anillo se lleva a cabo 

bajo la influencia de un catalizador, preferiblemente un com 

puesto de un metal pesado tal como un compuesto de mercurio. 

Para esta reacción son particularmente adecuados disolventes 

orgánicos polares tales.como acetonitrilo, metanol, etanol, 

metoxietanol, y dimetoxietano, a una temperatura de reacción 

comprendida entre 06C y el punto de ebullición del disolven 

te utilizado. La reacción puede llevarse a cabo conveniente 

mente a la temperatura ambiente o a una temperatura ligera­

mente elevada. Durante la reacción se forma, además del sul 

furo del metal pesado, un ácido que puede fijarse por medio 

de una base; como base se puede utilizar una base inorgánica, 

por ejemplo hidróxido de sodio, pero tambión una.báse orgá­

nica, por ejemplo, una amina tal como triet ilamina ..'Si se de 

sea, el producto final puede purificarse por recristalizació:i. 

La purificación puede llevarse a cabo, alternativamente, por 

conversión del producto final por medio de un ácido inorgáni 

co en una sal y disolución de dicha sal en agua. Las conta­

minaciones no básicas pueden eliminarse por lavado mediante 

un disolvente orgánico no miscible con el agua, por ejemplo 

éter dietílico, despuós de lo cual el producto final puede 

aislarse de nuevo por medio de una base inorgánica.
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En otra realización, los compuestos pueáen preparar

se haciendo reaccionar un compuesto de la fórmula general

*R..„ R,

CH- ^HR,
n Ry-

donde n, R^, Rg, R^, R¿̂ , Ry, Rg, Rg y R ^  tienen los signi­

ficados arriba indicados, *con un agente de alcohilación, en 

cuyas condiciones se forma un producto de la fórmula general

R.

R,
-C-
t
SR

^10 ^

-N

13
R, 4j

'CH- -NHR,

n R̂

en la que R ^  representa un grupo alcohilo que tiene de 1 a 

4 átomos de carbono, despuós de lo cual se separa R ^ SH con 

cierre de anillo, para dar un producto de la fórmula general

n

que, si se desea, cuando Rg y representan átomos de hi­

drógeno, se convierte de la manera arriba descrita en un pro 

ducto de la fórmula general

R

R.
-Ni

R 11

fs
CH.

-cu'
[
R„

R,
:c

R, n

en la que y son grupos alcanoilo que tienen de 2 a 

5 átomos de carbono.

La alcohilación y la reacción de-cierre de anillo
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_se llevan a cabo usualmente en una sola etapa del procedi­

miento, sin aislar el producto intermedio, en*un disolvente 

orgánico polar, por ejemplo un alcohol, dimétilformamida, 

un dialcoxietano o un alcoxietanol, preferiblemente a tempe 

ratura elevada, por ejemplo el punto de ebullición del disol 

vente utilizado. Como agente de alcohilación se utiliza un 

haluro-de alcohilo o un sulfato de dialcohilo. Con objeto de 

liberar el producto final de la sal, puede utilizarse una ba 

se durante la reacción o, preferiblemente, déspuás de la 

reacción.

En una realización adicional para la preparación de 

los compuestos de la invención, un compuesto de la fórmula 

general

H o j n  n A m . 21

en la que y R2 tienen los significados anteriores, e Y y 

Z pueden ser ambos átomos de halógeno o grupos alcohiltio, 

o bien, cuando Y es un grupo amino, Z representa un grupo al. 

coxi o alcohiltio, se hace reaccionar con un compuesto de la 

fórmula general

R,NH-

-'Rr

-c
)

R, n

-en-
L

-Nim10 -

donde n, R^, R^, Ry, Rg, Rg, y R ^  tienen los significados 

anteriores, en la cual, mientras que se separan HY y HZ, se 

obtiene un producto de la fórmula general

25108
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R
10

CH

. cu  -

i -

\  /  3

/ f  \ R, n

que, si se desea, cuando Rg y R^Q representan átomos de hi-
- <r'

drógeno, se convierte de la manera arriba descrita en un pro
f

ducto de la fórmula general

en la que R-^ y R^g son grupos alcanoílo que tienen de 2 a 

5 átomos de carbono.

Además de la diamina, la sustancia de partida prefe 

riblemente seleccionada es un derivado de S-alcohil-isotiou 

rea o una sal del mismo, una diclorometilen-amina, o un imi 

no-ditiocarbamato. Esta reacción se lleva a cabo en las mis 

mas condiciones de reacción que se indican en el modo de pre 

paración arriba descrito.

Los compuestos se pueden sintetizar también hacien­

do reaccionar un compuesto de la fórmula general

R.

R,

NH.,

en la que R^ y Rg tienen los significados arriba indicados, 

con un compuesto de la fórmula general ¡
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R 14S

N-

N-
)
Rr

fs
CH.

-cir
í

: c
,R,

R. n

9 7

en la que n, Rg, R^, Ry y Rg tienen los significados airiba 

indicados, Rg representa un átomos de hidrógeno o un grupo 

alcohilo que tiene de 1 a 4 átomos de carbono, y

representa* un grupo alcohilo que tiene de 1 a 4 átomos 

de carbono, en cuyo procedimiento, al tiempo que se separa 

R-^SH, se obtiene un producto de la fórmula general

R,

- CII

'N—
t
H -

,R3.

R, n

que, si se desea, cuando Rg representa un átomo de hidrógeno 

puede convertirse de la manera arriba descrita en un produc 

to de la fórmula general

R.j P

N-
R
V A r r -

R^ ̂

^8
-CĴ

-CH-
t
Rr,

R,

'R, n

en la que R ^  y R^^ son grupos -alcanoilo que tienen de 2 a 

5 átomos de carbono.

Esta reacción se lleva a cabo tambión en las condi­

ciones de reacción que se indican en el segundo modo de pre 

paración.

Las nuevas sales o complejos de acuerdo con la in-
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^vención se pueden preparar haciendo reaccionar un compuesto 

de la fórmula general

en la que los símbolos tienen los significados arriba indi­

cados, compuesto que se prepara de acuerdo con cualquiera 

de los métodos arriba indicados, con un ácido o una sai con 

el que ha de formar complejo.

Los ácidos adecuados son ácidos inorgánicos, tales 

como ácido sulfúrico,, ácido fosfórico o ácido fosforoso, o 

ácido nítrico, o ácidos orgánicos, tales como ácidos carbo- 

xílicos, ácidos fosfónicos o ácidos sulfónicos. Las sales 

adecuadas son sales de metales tales como zinc, cobre, ñique 

o cobalto.

La conversión en una sal se lleva a cabo a la tempe 

ratura ambiente en agua, o en un disolvente orgánico polar 

tal como cloruro de metileno o acetonitrilo. La formación 

del complejo se lleva a cabo en un disolvente orgánico polar 

tal' como acetonitrilo, asimismo a la temperatura ambiente o 

a una temperatura ligeramente elevada.

A continuación se describirán realizaciones de la 

invención por vía de ejemplo con referencia a los ejemplos 

específicos siguientes.

Ejemplo 1.

Preparación de 2-(4-n-butilfenil)imino-hexahidropirimidina.

Una solución de 144 g de 4-n-butilfenilisotiocianat 

en 800 mi de acetonitrilo se añade gota a'gota en 30 minutos



{
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1 _a la temperatura ambiente a una solución de 95 mi de 1,3-dií. 

minopropano en 450 mi de acetonitrilo, agitándose dicha so­

lución. Al cabo de 1 hora, se añaden 260 mi de trietilamina. 

Se añade después una solución de 212 g de cloruro de mercu­

5 rio en 560 mi de acetonitrilo mientras que se agita, a la 

solución anterior en el transcurso de 1 hora. La mezcla de 

reacción se agita durante otras 24 horas y luego se filtra 

mientras está caliente. Se destila el disolvente del filtra 

do y el residub se recoge en cloruro de metileno y se lava

10 con solución alcalina diluida y con agua. Después de secar, 

se separa por destilación el cloruro de metileno, obtenién­

dose la 2-(4-n-butilfenil)iminohexahidropirimidina bruta con 

un rendimiento de 165 g. El producto puede purificarse por 

una recristalización a partir de una mezcla de tetracloruro

15 de carbono y éter de petróleo. Se obtiene un producto con un 

punto de fusión de 116-119-C. El producto puede purificarse 

también disolviéndolo en ácido clorhídrico aproximadamente 

al 20%, lavando la fase acuosa con éter y haciéndolo nueva­

mente alcalino. La 2-(4-n-butilfenil)-imino-hexahidropirimi

20

i

dina así purificada puede aislarse recogiéndola en éter, sê  

cando y destilando el disolvente. El producto asi purificado 

tiene también un punto de fusión de 116-119SC,

-
Los compuestos siguientes se prepararon de un modo 

correspondiente:

, 25

ij
t

2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidropirimidina, punto de fu 

sión 172-174ec,

2-(4-n-hexiltiofenil)imino-hexahidropirimidina, punto de fu.
í
i
:

sión 869C,

2-(4-isobutilfenil)imino-hexahidropirimidina, punto de fusión

i 99SC,

j 25108
i
i
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-2-(3,4-tetrametilenfenil)imino-hexahidropirimidina, punto de 

fusión j55BC,

2-(4-n-pentilfenil)imino-hexahidropirimidina, punto de fu­

sión 110-110,520,

2- (4-s ea pentilfenil)imino-hexahidropirimidina, punto de fu­

sión 1242C,

2-(4-n-hexilfenil)imino-hexahidropirimidina, punto de fusiói*. 

104SC,

2-(4-n-heptilfénil) imino-hexahidropirimidina', punto de fu­

sión 100-1018C,

2-(4-n-octilfenil)imino-hexal'iidropirimidina, punto de fusiór

101-1032C,

2-(4-n-nonilfenil)imino-hexahidropirimidina, punto de fusiór 

104,5-10520,

2-(4-n-decilfenil)imino-hexahidropirimidina, punto de fusiór

97 so

2-(4-n-dodeoilfenil)imino-hexahidropirimidina, punto de fu­

sión 104-10520,

2-(4-bencilfenil)imino-hexahidropirimidina, punto de fusión 

15420,

2- j^4-(2-feniletil)fenilJ imino-hexahidropirimidina, punto 

de fusión 146SC,'

2-(4-n-butiltiofenil)imino-hexahidropirimidina, punto de fu 

sión 92BC,

2-(3-n-hexiltiofenil)imino-hexahidropirimidina, líquido,

n^° = 1,588,

2-(4-n-octiltiofenil)imino-hexahidropirimidina, punto de fu 

sión 92,5-94,520, ¡

2- ^4-(4-metilfeniltio)fenil][ imino-hexahidropirimidina, pun 

to de fusión 126-128,520,

25108
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1 _2- ^4-(4-clorofeniltio)fenil] imino-hexahidropirimidina, pm. 

to de fusión 148so,

2-(4-n-hexiloxifenil)imino-hexahidropirimidina, punto-de fu 

sión U7SC,

5 2-(4-octiloxifenil)imino-hexahidropirimidina, punto de fu­

sión 113SC,

2-(4-n-dodeciloxifenil)imino-hexahidropirimidina, punto de 

fusión 111-112,5SC,

2-(4-n-hexiloxicarbonilfenil)imino-hexahidropirimidina, pun

10 to de fusión 108-110se,

2-(4-n-octiloxicarbonilfenil)imino-hexahidropirimidina, pun 

to de fusión 100-101,5SO,

2-(4-N,N-dibutilamino.f enil) imino-hexahidropirimidina, líqui

15

do viscoso, .

2-(^ -naftil)imino-hexahidropirimidina, punto de fusión 35083,

20

l-metil-2-(4-n-butilfenil)imino-hexahidropirimidina, líquido, 

n ^ ° =  1,567,

l-metil-2-(4-n-hexilfenil)imino-hexahidropirimidina, líquido,

1- metil-2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidropirimidina, lí­

quido , -

2- (4-eiclohexilfenil)imino-5,5-dimetilhexahidropirimidina, 

punto de-fusión 160se (descomposición),

2-(4-n-butilfenil)imino-imidazolidina, punto de fusión 85;SC,

25 2-(4-clclohexilfenil)imino-imidazolidina, punto de fusión 

163-165SC (descomposición),

2-(4-n-hexilfenil)imino-imidazolidina, punto de fusión 9880, 

2-(4-n-heptilfenil)imino-imidazolidina, punto de fusión 88- 

90SC,

30

25108
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_2-(4-n-butiltiofenil)imino-imidazolidina, punto de fusión 

96S0,

2-(4-n-hexiltiofenil)imino-imidazolidina, punto de fusión

57SC,;
!

2-(4-n-octiltiofenil)imino-imidazolidina, punto de fusión 

69-7130,

2- [4-(4-metilfeniltio)fenil'] imino-imidazolidina, punte de 

fusión 113SC,

2- ¡J— (4-clorofeniltio)fenil^ imino-imidazolidina, punto de 

fusión 152 se,

2-(4-sec.octiloxicarbonilfenil)imino-imidazolidina, punto de 

fusión 78-83se,

2- j[4-(4-clorofeniltio)fenii] imino-imidazolidina, punto de 

fusión 125 SO,

2- j^4-(*2-(4-metilfenil)etil} feni^j imino-hexahidropirimidi 

na, punto de fusión 161SC,

2-(4-ciclohexilfenil)imino-4-metil-hexahidyopirimidina, pun 

to de fusión 146se,

2-(4-n-butilfenil)imino-4-metil-hexahidropirimidina, aceite, 

2-(4-n-octilfenil)imino-4-metil-hexahidropirimidina, punto 

de fusión 78se,

2- [4- {2-(2-metilfenil)etil^ fenil^ imino-hexahidropirimidi 

na, aceite,

2- j4-{2-(4-isopropilfenil)etil^ fenil^ imino-hexahidropiri 

midina, punto de fusión 154se,

2- ^4-^2-(4-etoxifenil)etil];fenilj imino-hexahidropirimidi 

na, punto de fusión 142se,

2-j^4-{2-(4-isopropoxifenil)etil} feniüj imino-hexahidropi 

rimidina, punto de fusión 158se,

2- ĵ 4- [2-(4-clorofenil)etil^ fenilj imino-hexahidropirimidi

25108
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-na, punió de fusión 149SO, 

na, punió de fusión 153^0,

*̂" jjy 2-(3,4-diclorofenil)etil^ fenilj imino-hexahidropiri 

midina, punió de fusión 124SC,

2- j^4-(2-furiletil)fenilJ imino-hexahidropirimidina, punió 

de fusión 135^C,

2-(4-isopentiltiofenil)imino-hexahidropirimidina,

2- jj4-^-2-(4-n^buioxifenil) eiil^ fenilj iminó-hexahidrcpiri

fenilj imino-hexahidropirimidi

midina,

2- {^4-^ 2"(4-bencilfenil)eiilj fenilj imino-hexahidropirimi 

dina.

Ejemplo 2.

Preparación de 2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidropirimidina.

Una solución de 2,9 g de N-(3-aminopropil)-N'-(4-ci 

clohexilfenil)tiourea y 0,65 mi de yoduro de metilo en 20 mi 

de alcohol amílico se calienta lentamente a la temperatura 

del punto de ebullición y luego se calienta a reflujo duran­

te 1 hora. Después de separar el disolvente por destilación, 

el residuo se toma en cloruro de metileno y se lava con so­

lución alcalina diluida y con agua. El cloruro de metileno 

se separa por destilación y la 2-(4-ciclohexilfenil)imino- 

hexahidropirimidina bruta se recristaliza en acetonitrilo.

El producto purificado tiene un punto de fusión de 179-181so

Ejemplo 3.

Preparación de 2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidropirimidina.

Una solución de 3,6 g de yodhidrato de N-(4-ciclohe- 

xilfenil)-S-metil-isotiourea y 1 mi de 1,3-diaminopropano en 

15 mi de alcohol amílico se calienta a reflujo durante 2,5 

horas. Después de separar el disolvente por destilación, el
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jresiduo áe recoge en cloruro de metileno y se lava con solu 

ción alcalina diluida y con agua. El cloruro de metileno se 

separa por destilación y el producto bruto final se recrista 

liza en aoetonitrilo. La 2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahi- 

dropirimidina resultante tiene un punto de fusión de 179- 

181BC.

Ejemplo 4.

30

Preparación de 2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidropirimidina

Una solución de 2,6 g de N-diclorometilen-4-ciclohe 

xilanilina en 40 mi de aoetonitrilo se anade gota a gota a 

una solución de 1 mi de 1,3-diaminopropano en 20 mi de aceto 

nitrilo en 15 minutos a la temperatura ambiente. Despuós de 

la adición de 1 mi de trietilamina, la solución se agita du­

rante 1 hora a la temperatura ambiente, despuós de lo cual 

la mezcla de reacción se filtra en caliente. Despuós de sepa 

rar el disolvente por destilación, el residuo se recoge en 

óter y se lava sucesivamente con solución de hidróxido de so 

dio 2N y con agua. La capa de óter se seca y se evapora, des 

puós de lo cual el residuo se recristaliza en aoetonitrilo.

La 2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidropirimidina resultante 

tiene un punto de fusión de 180-182se.

Se preparó 2-(4-n-hexilfenil)imino-hexahidropirimidina de una 

manera correspondiente.

Ejemplo 5.

Preparación de 2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidropirimidin4.

Una solución de 5,9 g de N- jj3Ís-(etiltio)metilidentj 

-p-ciclohexilanilina y 2,1 mi de 1,3-diaminopropano en 30 mi 

de alcohol amílico se calienta a reflujo durante 2,5 horas. 

Despuós de separar el disolvente por destilación, el residuo 

se recoge en cloruro de metileno y se lava sucesivamente con

25108
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polución diluida de hidróxido de sodio y con agua. El cloru­

ro de metileno se separa por destilación y el-producto bruto 

final se recristaliza en acetonitrilo.' La 2-(4-ciclohexilfe 

nil)imino-hexahidropirimidina resultante tiene un punto de 

fusión de l?8-l8oac. ' . "

Ejemplo 6 .

Preparación de 2-(4-ciclohexilfenil)imino-imidazolidina.-

9,1 g de p-ciclohexilanilina y 11,9 g de bromhidra 

to de n-butiltioimidazolidina en 60 mi de albohol amílico se 

calientan a reflujo durante 6 horas. El disolvente se separa 

luego por destilación a vacío. El residuo se recoge en cloru 

re de metileno y se lava sucesivamente con solución diluida 

de hidróxido de sodio.y con agua. Se separa por destilación 

el cloruro de metileno, y el producto bruto final se recris 

taliza en acetonitrilo. La 2-(4-ciclohexilfenil)imino-imida 

zolidina resultante se descompone a 1632(3.

Ejemplo 7.

Preparación de sulfato de 2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahi- 

dropirimidina.

36 g de 2-(4-Ciclohexilfenil)imino-hexahidropirimi- 

dina se disuelven en 140 mi de ácido sulfúrico 1N. DespuÓs 

de evaporación a vacio, se obtiene el sulfato de 2-(4-ciclo 

hexilfenil)imino-hexahidropirimidina; punto de fusión, apro­

ximadamente 2608C.

Se preparan las sales siguientes de una manera co­

rrespondiente, en el entendimiento de que cuando se parte de 

ácidos orgánicos se hace uso de disolventes orgánicos, tales 

como cloruro de metileno y acetonitrilo: 

cinamato de 2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidropirimidina,

^ -cloroetano-fosfonato de 2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahi
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jlropirimidina; punto de fusión, aproximadamente 190SC,' 

p-dodecilbencenosulfonato de 2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexa 

hidropirimidina,

acetato de 2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidropirimidina, 

punto de fusión aproximadamente 170^0,

acetato de 2-(4-n-octilfenil)imino-hexahidropirimidina, pun 

to de fusión aproximadamente 75^0,

áster etílico de ácido 2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidro 

pirimidina-fosforoso,

áster n-butílico de ácido 2-(4-ciclohexilfenil)imino-bexahi 

dropirimidinarfosforoso.

Ejemplo 8.

Preparación de complejo de 2-(4-ciclohexilfenil)imino-bexa- 

hidropirimidina con cloruro de zinc.

Se disuelven 10,3 g de 2-(4-ciclohexilfenil)iMÍno- 

hexahidropirimidina en 150 mi de acetonitrilo caliente. Se 

añade a esta solución una solución moderadamente caliente de 

2,7 g de cloruro de zinc en acetonitrilo. Se evapora luego 

el disolvente, despuás de lo cual se obtiene el complejo de 

2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidropirimidina con cloruro 

de zinc. El complejo se caracteriza por el espectro infrarro 

jo. '

-De una manera correspondiente se preparan los com­

plejos siguientes:

complejo de 2-(4-ciclohexilfeni!)imino-hexahidropirimidina 

con acetato de zinc,

complejo de 2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidropirimidina 

con acetato cúprico,

complejo de 2-(4-n-octilfenil)imino-hexahidropirimidina con 

cloruro de zinc,
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complejo cLe 2-(4-n-butilfenil)imino-hexahidropirimidina con

acetato cúprico.

Ejemplo 9.

Preparación de l,3-diacetil-2-(4-ciclohexilfenil)iminohexahi

dropirimidina.

Se calientan a reflujo durante 2 horas 2,8 g de 

2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidropirimidina y 50 m),de an 

hídrido del ácido acético. Después de separar por destilación 

los constituyentes volátiles a presión reducida, el residuo 

se recristaliza en acetonitrilo. La l,3-diacetil-2-(4-ci.clo 

hexilfenil)imino-hexahidropirimidina resultante funde a?.

154,5-155,530.

Ejemplo 10.

Los compuestos de acuerdo con la invención se trans 

forman en composiciones poniendo los compuestos en suspensión 

en agua en presencia de un agente dispersante, tal como lig 

ninsulfonato, y/o un agente humectante, tal como naftalensul 

fonato, un sulfato de aleohilo, un bencenosulfonato de alcohí 

lo, un cloruro de amonio cuaternario, un alcohilpolioxietile 

no o un alcohilarilpolioxietileno. En un pequeño número de 

casos¡ los compuestos se disuelven én agua, si se desea por 

medio de un disolvente orgánico miscible con el agua, y si 

se desea en presencia de un emulsificador, por ejemplo con 

aceite de ricino modificado con grupos polioxietileno o un 

alcohilarilpolioxietileno.

La cosecha a proteger contra el tizón de las judias 

(Uromyces phaseoli) se trata después con la composición como 

se describe en el preámbulo.

Los resultados del tratamiento se registran en la 

tabla que sigue. La tabla da la concentración mínima del com
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.puesto utilizado (en ppm) para la cual se encontró todavía

una protección efectiva de la cosecha en cuestión, en este

caso judías verdes enanas, contra Uromyces phaseoli.

Compuesto Concentración mí
nima en ppm_____^

30

34

2-(4-n-butilfenil)imino-hexahidropirimidina 10

2-(4-n-i-hexilfenil) imino-hexahidropirimidina <'10

2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidropirimidina <  10

2-(4-n-octilfeáil)imino-héxahidropirimidina < 1 0

2-(4-n-butiltiofenil)imino-hexahidropirimidina <  10

2-(3-n-hexiltiofenil)imino-hexihidropirimidina 10-30

2-(4-n-hexiltiofenil)imino-hexahidropirimidina 10

2- ]^4-(4-metilfeniltio)fenil] imino-hexaliLidro- 

pirimidina

S- imiM-hexahidro-

.pirimidina

2-(4-n-hexiloxicarbonilfenil)imino-hexahidropi­

rimidina

2-(4-n-octiloxicarbonilfenil)iminohexahidropirimi 

dina

2-(4-n-octilfenil)imino-imidazolidina 

2-(4-ciclohexilfenil)imino-imidazolidina 

2-(4-n-hexiltiofenil)imino-imidazolidina 

2-(4-n-butiltiofenil)imino-imidazolidina 

2- jj4-(4-metilfeniltio)fenil*j imino-imidazolidina 

2- ^4-(4-clorofeniltio)fenilj^ imino-imidazolidina 

1,3-diacetil-2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidropi 

rimidina < 1 0

2-(4-n-pentilfenil)imino-hexahidropirimidina -<10

2-(4-n-heptilfenil)imino-hexahidropirimidina - 10

<10

<  10

< 1 0

<  10 

< 1 0  

<  10 

10 

10 

10

< 1 0
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-2-(4-bencilfenil)imino-hexahidropirimidina 10-30

2- ̂ -(2-feniletil)fenil ] imino-hexahidropirimidina M-30

2-(4-n-hexilfenil)imino-l-metil-hexahidropirimidina 10-30

2-(4-n-butilfenil)imino-imidazolidina 10-30

2-(4-n-hexilfenil)imino-imidazolidina <  10

2-(4-n-he pt ilfenil)imino-imidazolidina 10-30

2-(4-n-octiltiofenil)imino-imidazolidina * 10

2-(/¡,-gec.octiloxicarbonilf enil) imino-imidazolidina 10-30

2 - j^4-(4-clorofeniltio)fenil^ imino-4-metil-imida- 

zolidina 10-30

sulfato de 2-(4-cíclohexilfenil)imino-hexahidropi­

rimidina 10

cinamato de 2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidropi­

rimidina 10

^-cloroetano-fosfonato de 24(ciclohexilfenil)imino- 

hexahidropirimidina ^  10

p-dodeoilbenoenosulfonato de 2-(4-ciclohexilfenil)imi 

no-hexahidropirimidina 10. -

acetato de 2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidropi- 

rimidina . <,10

Ejemplo 11.* - '

La cosecha a proteger contra el tizón del trigo 

(Puccinia recóndita) se trata como se describe en el preám­

bulo con una composición obtenida como se indica en el Ejem 

pío 10.

Los resultados del tratamiento se registran en la 

tabla siguiente. Dicha tabla indica la concentración mínima 

del compuesto utilizado para la cual se encontró todavía una 

protección efectiva de la cosecha en cuestión,'en este caso
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.trigo, contra Puccinia recóndita. 

Compuesto Concentración mi
nima en ppm

2-(4-n-butilfenil)imino-hexahidropirimidina 300

2-(4-n-hexilfenil)imino-hexahidropirimidina ^300

2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidropirimidina 100-300

2-(4-n-octilfenil)imino-hexahidropirimidina 100-300

2-(4-n-decilfenil)imino-hexahidropirimidina ^3 00

2-(4-n-hexiltiófenil)imino-hexahidropirimidina 300

2-(4-n-hexiloxicarbonilfenil)imino-hexahidropi 

rimidina 300

2-(4-ciclohexilfenil)imino-5,5-dimetil-hexa- 

hidropirimidina . 30Ó

2-(4-n-heptilfenil)imino-hexahidropirimidina 300

2-(4-n-nonilfenil)imino-hexahidropirimidina 300

2- ü-in.-he^ahidro,iri-

midina 100-300

sulfato de 2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahi- 

dropirimidina 100-300

cinamato de 2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahi 

dropirimidina -100-300

^ -cloroetanofosfonato de 2-(4-ciclohexilfenil) 

imino-hexahidropirimidina 100-300

p-dodecilbencenosulfonato de 2-(4-ciclohexilfe 

nil)imino-hexahidropirimidina - 100-300

acetato de 2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidro 

pirimidina 100

2- ^4- ̂ 2-(4-metilfenil)etilj fenil] imino-hexa 

hidropirimidina 100-300

2-(4-ciclohexilfenil)imino-4-metilhexahidropiri 100-300

25108 midina
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.2-(4-n-butilfenil)imino-4-metilhexahidropirimidina ' 300 

2-(4-n-ootilfenil)imino-4-metilhexahidropirimidina 300 

2- jj).- jf2-(4-clorofenil)etil^ fenil^j imino-hexahi­

dropirimidina ' * 100

Ejemplo 12.

. La cosecha a proteger contra el mildeu de los cerea 

les (Erisiphe graminis) se trata como se describe en el preájn 

bulo con una composición obtenida como se describe en e3 

Ejemplo 10.

Los resultados del tratamiento se registran en la 

tabla siguiente. Dicha tabla indica la concentración mínima 

del compuesto utilizado-para la cual se encontró todavía una 

protección efectiva de la cosecha en cuestión, en este caso 

cebada, contra Erisiphe graminis.

Compuesto Concentración mí
nima en ppm

2-(4-n-butilfenil)imino-hexahidropirimidina 

2-(4-isobutilfenil)imino-hexahidropirimidina 

2-(4-n-hexilfenil)imino-hexahidropirimidina 

2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidropirimidina 

2-(4-n-butiltiofenil)imino-hexahidropirimidina 

2-(4-n-hexiltiofenil)imino-hexahidropirimidina.

1- metil-2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidropi 

rimidina

2- (4-ciclohexilfenil)imino-5,5-dimetil-hexahi 

dropirimidina

2-(^ -naftil)imino-hexahidropirimidina 

2-(3,4-tetrametilenfenil)imino-hexahidropirimidina 300 

2-(4-n-heptilfenil)imino-hexahidropirimidina . 300

100

100

100-300 

100 

100 . 

300

100

100

100
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milfenil)imino-hexahidropirimidina ' 100 

300 

100-300

odecilfenil)imino-hexahidropirimidina' 

2-(4-isopentiltiofenil)imino-hexahidropirimidina 

2- ¡]4- ̂  2-(4-metilfenil)etil^ fenilj imino-hexa­

hidropirimidina 100

2- ^4-(2-(4-clorofenil)etilj fenilj imino-hexa­

hidropirimidina 100

2- ĵ 4- (2-(4-isopropoxifenil)etil} fenilj imino- 

hexahidropirimidina 100

2- j^4-{ 2-(2-metilfenil)etil^ fenilj imino-hexa­

hidropirimidina 100

2- j\-(2-furiletil) fenilj imino-hexahidropirimidina 100

2- ]̂ 4- {2-(4-isopropilfenil)etil} fenilj imino-hexa 

hidropirimidina . .100

2- j^4-( 2-(4-etoxifenil)etilj fenilj imino-hexahi­

dropirimidina 100

2- j^4-{ 2-(4-n-butoxifenil)etil^ fenilj imino-hexa 

hidropirimidina . . 300

2-(4-henoilfenil)imino-hexahidropirimidina 300

2- ^ 4-(2-feniletil)fenilj imino-hexahidropirimidina 30Ú

2-(4-n-butilfenil)imino-l-metil-hexahidropirimidina 100-300

2-(4-N,N-dibutilaminofenil)imino-hexahidropirimidina 100-300 

2-(4-ciclohexilfenil)imino-4-metil-hexahidropirimidina 100-3oj) 

sulfato de 2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidropirimi 

dina 100-30i{)

cinamato de 2-(4-ciclobexilfenil)imino-hexahidropirimi 

dina 100-30<})

^-oloroetanofosf onato de 2-(4-ciclohexilfenil)imino- 

hexahidropirimidina ' 100-30)})

p-dodeoilbencenosulfonato de 2-(4-ciclohexilfenil)imi

25108



P-

1

5

10

15

20

25

30

25108

Mojn nftm. 39

_no-hexahidropirimidina - 100-300

acetato de 2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidro 

pirimidina 100-300

complejo de 2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidro 

pirimidina con cloruro de zinc - 100-300

complejo de 2-(4-ciclohexilfenil)imino-hexahidro 

pirimidina con acetato de zinc * ' 100-300

acetato de 2-(4-n-octilfenil)imino-hexahidropirimi 

dina * 300

complejo de 2-(4-n-octilfenil)imino-hexahidropiri 

midina con cloruro de zinc 300

Ejemplo 13.

La cosecha a proteger contra el mildeu de las.manza 

ñas (Podosphaera leucotricha) se trata con una composición 

obtenida como se indica en el Ejemplo 10. El tratamiento se 

lleva a cabo por pulverización de plantas jóvenes de manzana, 

de aproximadamente 15 cm de altura, con una suspensión o so 

lución acuosa del compuesto a ensayar en concentraciones di 

ferentes. Después del secado del líquido, las plantas jóvene; 

se infestan con esporas de Podosphaera leucotricha. Después 

de un periodo de incubación de 14 días a una temperatura de 

18SC y una humedad relativa de aproximadamente 80%, se ensa­

ya en qué grado se ha desarrollado el moho, si es que ha lie 

gado a desarrollarse. Los resultados se registran en la ta­

bla siguiente. Dicha tabla indica la concentración mínima 

del compuesto utilizado para la cual se encontró todavía una 

protección eficaz de la cosecha en cuestión, en este caso

plantas jóvenes de manzana, contra Podosphaera Leucotricha.



p- foJf< tm'ttn. 4 0

1

5

-Compuesto Concentración mí- 
nima en ppm

2-.(4-n-octilfenil)imino-hexahidropirimidina ' 100-300 

2-(4-bencilíenil)imino-hexahidropirimidina 100

-(2-feniletil) fenil*j imino-hexahidropi 

rimidina 100

2-(4-octiltiofenil)imino-hexahidropirimidina 100-300
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REIVINDICACIONES

Los puntos de invención propia y nueva que se pre' 

sentan para que sean objeto de esta solicitud de Patente d^ 

Invención en España, por VEINTE años, son los que se reco- - 

gen en las reivindicaciones siguientes:

1§.- Método para preparar nuevas 2-arilamino-hé- 

xahidropirimidinas y 2-arilamino-imidazolidinas, o sales o 

complejos de las mismas, caracterizado porque se prepara..un 

compuesto de la fórmula general:

.N-

- N -
!
R.

CH.

H'

7

R„

n

en la que n es 0 ó 1, y Rg son iguales o diferentes y 

representan átomos de hidrógeno, grupos alcohilo, alcohilo- 

xi o alcohiltio que tienen de 4 a 12 átomos de carbono, gru­

pos cicloalcohilo que tienen de 3 a 7 átomos de carbono, 

grupos benciloxi-, benciltio-, fenoxi- ó feniltio opcionalmet{te 

sustituidos con halógeno ó alcohilo de C^-C^, grupos fenil- 

alcohilo que tienen de 7 a 11 átomos de carbono, de los cua­

les el grupo fenilo está sustituido opcionalmente con haló­

geno, dialcohilamino, o con alcohilo, alcoxi ó alcohiltio, 

los cuales grupos alcohilo, alcoxi o alcohiltio tienen de 1 

a 6 átomos de carbono y están opcionalmente hálogenados, gru-



p-

1

5

10

15

pos furilalcohilo ó tienilalcohilo, áe los cuales los grupos 

"alcohilo tienen de 1 a 4 átomos ¿e carbono, grupos dialco- 

hilamino, de los cuales los;grupos alcohilo tienen cada uno 

de ellos de 2 a 6 átomos de carbono, o grupos alcoxicarboni- 

lo que tienen de 4 a 12 átomos de carbono, o en la cual R^ 

y Rg representan juntos un grupo trimetileno, tetrametileno 

ó butadienileno, con la condición de que R-̂  y. Rg no son am­

bos átomos de hidrógeno, R^, R^, Ry y Rg son iguales o dife­

rentes y representan átomos de hidrógeno o grupos alcohilo 

que tienen de 1 a 4 átomos de carbono, y R  ̂ y Rg son igua­

les o diferentes y representan átomos de hidrógeno o grupos 

alcohilo que tienen de 1 a 4 átomos de carbono, por cierre 

de anillo de un compuesto de la fórmula general:

. Hojunítm.

20

25

en la que n, R-̂ , Rg) R^) R^) Rg, Ry y Rg tienen los sig 

nificados indicados anteriormente, después de lo cual se 

obtiene el compuesto,final mediante una reacción de aisla­

miento.

2S.- Método según la reivindicación 1§, caracte­

rizado porque el cierre de anillo se lleva a cabo haciendo 

que se separe HgS.

38.- Método según la reivindicación 18, caracte­

rizado porque el cierre de anillo se lleva a cabo haciendo 

reaccionar un compuesto de la fórmula general:

30
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eh la que n, R-̂ , Rg, Rg, R^, R^, Rg, Ry y Rg tienen' los sig 

nificaáos indicados anteriormente, con un agente de alcohi- 

lación, produciendo asi un compuesto de la fórmula general:

en la que R^g representa un grupo alcohilo que tiene de 1 

a 4 átomos de carbono, después de lo cual se hace que se 

separe R^gSH.

4- .- Método según cualquiera de las reivindica­

ciones 13 a 3-t caracterizado porque el aislamiento del 

compuesto final se efectúa mediante una reacción de purifi­

cación.

5- .- Método según cualquiera de las reivindica­

ciones la a 3&t caracterizado porque el aislamiento del com 

puesto final se efectúa mediante una reacción con un ácido 

o con una sal.

63.- "METODO PARA PREPARAR NUEVAS 2-ARILAM1N0-HE- 

XAHIDROPIRIMIDIÑAS Y 2-ARILAMIN0-IMIDA20LIDINAS".

Tal y como se ha descrito en la Memoria que ante­

cede, y con los fines que se han especificado.
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