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Hojn niun, 1 :

- - ia érasente invencidén se refieie a derivados de
anilida con sustitucién heterociclica, un procedimisnto
para prepararlos; composiciones herbicidas que los coﬁtia-
nen, y un método para controlar el crecimiento indeseado
de plantas usando los mismos.

La presente invencidn proporciona wn coampuesto

- de férmula gensral:

donde Rl representa un 4dtomo de hidrégeno, un grupo ciclo-
alcohilo opcionalmente sustituido que tiens 3 a 5 4tomos

de carbono en el anillo y un total de 3 a 6 4tomos ds car-
“bono, o wun grupo alcohilo que tisne 1l a 4 éﬁomos de carbo-
no o un grupo alguenilo queg %iene 2‘0 3 dtomos de carbono,

los cuales grupos pueden estar sin sustituir o sﬁstituidos

| senta un &tomo de fldor, cloro o bromo, un grupo trifluo-

krometilo, nitro o ciano, o un grupo alcohilo, alcoxi o al-
cohiltio que tiene de 1 a 6 4tomos de carbono; y A repre-

senta uno de los grupos:

con uno o méds dtomos de fluor, cloro y/o bromo; G repre~ |
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~donde R representa un 4tomo de hidrégeno o un grupo alco-
hilo que tisne de 1 a 6 dtomos de carbono; cada R4 repro-
senta indevendisntements un &tomo de hidrégeno, wn grupo
cicloaleohilo opcionalmente sustituido que tisne de 3 a

5 4tomos de carbono en el anillo y un total de 3 a 6 4to-
mos de carbono, o un grupo alcohilo que tiene de 1l a & été

mos de’ carbono, que puede estar sin sustitulr o sustituido

tes dos grupos R4 unidos a dtomos de carbono adyacentes,

4 juntos con los dtomos de carbono inter-

los dos grupos R
yacentes representan un anillo de hidrocarbilo que tiene
5 & 6 dtomos de carbonoj cada R5 representa independisn-

temente un 4dtomo de hidrdgeno o un grupo alcohilo que 4ie~

| ne 1 6§ 2 4tomos de cartmo; y R6 representa un grupo alco-

hilo o acilo que tiene de 1 a 6 4tomos de carbono; o una
sal del mismo.

Preferiblemente, rt representa un dtomo de hidrd
geno, un grupo alcohilo que tiene 1 a 4 4tomos de carbono,
por ejemplo un grupo metilo o etilo,fun grupo alquenilo
que tiene 2 § 3 Atomos de carbono, por ejemplo un grupo
2-propen=-2-ilo, o un grupo clclopropilo que tiene un.éto~
mo de'hidrégeno, fluor, cloro o bromo, o'un grﬁpo metilo
o metoxi, en su posicidn l. Se prefieren especialmente los
compuestos en los que Rl representa un grupo ciclopropilo
sin sustituir, o preferiblemente un grupo l-metileciclopro-

pilo. HO
| Preferiblemente, el grupo -ﬁ-g-Rl estd situado

en posicién meta, o especialmente en para, en relacién sl
grupo A heterociclico de los compuestos de férmula gene~-
ral I,

i

con uné o mis 4tomos de haldgeno, o bien, si estén presen=-|
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- Preferiblemente, R2 representa un dtomo de cloro

o bromo o un grupo metilo o trifluorometiio.

Preferiblemente, r3 representa un &tomo de hi-
drégeno o un grupo alcohilo que tisne 1 a 4 dtomos de car
bono; preferiblemente, ré representea wn dtomo de hidrége-
no, un grupo alcohilo que tiene 1 & 4 dtomos de carbono
o un grupo ciclopropilo 6 l-metilciclopropilo, o bien, si
estdn presentes dos grupos r4 unidos a 4tomos de carbono
édyacentss, los dos grupos r4 juntos con‘loa dtomos de car
bono interyacentes forman un anillo de hidrocarbilo que
tiens 5 & 6 Atomos de carbono, que pusde estar seturado o
insaturado; preferiblemente, R5 representa un 4tomo de hi-
drégeno o un grupo metilo; y, preferiblemente, R6 fepreseg
ta un grupo ciclopropilcarbonilo 6 l-metil-clclopropilczar~
bonilo. Asi, ejemplos de compuestos preferidos de férmula
general I incluyen aguéllos en los gue R3 representa un
dtomo de hidrbgeno o un grupo metilo; rt repraesenta un
dtomo de hidrégeno o un grupo butilo terciario, metilo,
ciclopropilo o l-metileciclopropilo, ¥y R5 representa un Ato
mo dé hidrégeno o un grupo metilo. '

Otros ejemplos de compuestos preferidos segin la
invencién son aquellos compuestos en los que Rl represen—
ta un 4tomo de hidrégeno o un grupo metilo, etilo, butilo
terciario, 2-propsn-2-ilo, ciclopropilo 6 l-metilciclopro-

pilo; R2 representa un dtomo de c¢loro o bromo o un grupo

| trifluoromstilo; y A representa un grupo de férmula
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donde R3Arepresenta un dtomo de hidrégeno o un grupo meti-
lo, cada R4 representa independientemente un dtomo de hi- |
drégeno o.un grupo metilo, trifluorometilo, butilo tercia-
rio, 2,2-dimetilpropilo 4 l-metileciclopropilo, o bien, gi
estdn presentes dos grupos R4 unidos a 4tomos de carbono
adyacehtes, los dos. grupos R4 juntos con los étdmos de car
bono interyacentes representan wn anillo de benceno;‘cada
R representa independientemente un &tomo de hidrégeno o

un grupo metilos y R6 representa un grupvo l-metilciclo-

| propilcartonilo.

La invencién proporciona tambidn un procedimien=-
to para preparar un compuesto de férmula general I, carac—
terizado porque un dtomo de hidrdgeno del grupo amino de

un compuesto de férmula general:
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II
A 6

R

donde A ¥y R? tienen los significedos dados para la férmu-
la general I, es reemplazado por un grupo de férmule ge-

neral:

~---icl - gt

donde rL tiene el significado dado pare la férmula gerg-
ral I, por reaccidén con un agente de acilacién adeéuado.

Agentes de ascilacién adecuados incluyen log clo-
ruros de acilo de férmula general Rl.CO.Cl. Adecuadamente,
el compussto de férmula general II se hace readcionar con
el cloruroc de acilo en presencia de un agente captador de
dcido, por ejemplo en presencia de eproximadamente una mol
de etilamina. .

Los 4cidos libres de férmula general R1c02H y
sus anhidridos tambidn son agentes de acilacién adecuados.
Por ejemplo; los compuestos de férmula general I en los

que Rl

representa un 4tomo de hidrdégeno se pueden prepa-
rar haciendo reaccionar sl compuesto de férmula general II
con dcido férmico, preferiblemente 4cido férmico que con-
tiene nB mds de 10% en peso de zgua, a temperatura eleva-
da,

Las sales de los compuestos de férmula general
I se pueden preparar por cualquier método adecuado, por

e jemplo por reaccién de una base libre de férmula general
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I con un 4cido, por ejemplo un 4cido mineral,
Los compuestos de férmula general II se pueden
preparar reduciendo el grupo nitro de un compuesto de fér-

mula generals

II1
A

donde A ¥ R2 tienen los significados dados para la £érmu-
la general I. Se puede usar cualquier agente reductor ade-~
cuado, por ejemplo hidrégeno en presencia de un cataliza=
dor, por ejemplo niguel Raney o carbén vegetal con pala-
dio. El 4cido acético y polvo de hierro es también un agen
te reductor conveniente, efectudndose en este caso la re-
duccibén adecuadamente en agua a reflujo que contiene una
pequeiia caﬁtidad de dcido acético.

‘Los compuestos de férmula general III se pueden
preparar por procedimientcsconbcidos en la técnica, o pér
procedimientos andlogos.

Se ha pallado que los compuestos de la invencién
son dtiles paré reprimir el crecimiento indeseado de plan-—
tas. Se ha hallado que c¢iertos compuestos de férmula gene-
ral I son eficaces como herbicidag contra smplia gama de
especies vegetales, mientras qﬁe se hs hallado que otros
solo son eficaces contra un nidmero limitado de especiss de
plantas, ¥ por tanto tienen interds como herbicidas selec-
tivos. Algunos de los compuestos presentan alto grado de

actividad herbicida en la represién de una variedad de ss~-
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_pecies de hierbas y malas hierbas de hoja ancha gue tie-
nen importancia econémica; por ejemplo, se puede conse-
guir la represién de hierbas y malas hierbas de hoja an-
cha en cosechas de soja y algoddén por aplicacidn despuds
del brote de compuestos de la invencidn tales como Ne( 3=
~bromo=d-(5-{tarc-butil )=2-0x0~1,3,4~0xadiazol-3(2H)-il)~fe~
ﬁil)-l-metilciclopropanocarboxamida, mientras que otros
compuestos de la invencidén han mostrado actividad herbi-
cida selectiva después del brote, y en algunos casos an=
tes del brote, en cosschas tales como cacahuete, grano de
sorgo, algodén, arroz, maiz y alfalfa,

Por tanto, la invencidn también proporcione uaa
composicién herbicida que comprende al menos un vehiculo
¥y como ingrediente activo, al menos un compuesto semin la
invencién. La invencién proporciona ademds un método para
reprimir el crecimiento indeseado de plantas en un lugar,
que comprende aplicar al lugar una cantidad, eficaz como
herbiéida, de un compuesto segin la invencién o de une com
posicién herbicida segin la invencién.

Un vehiculo es un material sélido o liguido, que
puede ser inorgdnico u orgénico y de origen sintético o na
tural, con el que el compuesto activo se mezcla o formula
para fecilitar su aplicacidén a la plenta, semille, tiérra
u otro objeto a tratar, o su almacenamisnto, trensporte o
manipulacién, .
" Son vehiculos sdlidos adecuados las arcillas y
silicatos naturales y sintéticos, por ejempio las silices
naturales tales como tierras de diatomeas; silicatos ds
magnesio, por ejemplo talcos y silicatos de magnesio alu-

minio, por ejemplo attapulgitas y vermiculitas; silicatos
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-

~de aluminio, por ejemplo caolinitas, montmorillbnitas y
micas; carbonato cdlcico; sulfato cdlcico; éxidos de sili=-
cio hidratados sintéticos y silicatos sintdticos de cal-
cio o aiuminio; elementoé, por~ejgmplo carbono y azufre;
resinas naturales y sintéticas, por ejemplo resinas de cu-
marona, policloruro de vinilo, y polimgros y copolimeros
de estireno; policlorofenolss sélidos; asfalto; ceras; por
ejemplo cera de absjas, cera de parafina'y ceras ﬁinerales
cloradasj y aboncs sélidos, por ejemplo sdperfosfatos.

Son ejemplos de vehiculos liquidos adecuados el
agua; alcoholes, por ejemplo isopropanol y glicoles; ceto-
nas, por ejemplo acetona, metiletilcetona, metilisobutiicg
tona y ciclohexanona; éteres; hidrocarburos arométicos,

por ejemplo benceno, toluenc y xilenos fracciones de o=

hidrocarburos clorados, por ejemplo tetracloruro de car-
bono, percloroetilenoc y tricloroetanoc., Se pueden usgr come
puestos que son normalmente gaseosos, pero gue se han come
primido para former un liquido. 4 menudo son adecuadas mez
clas de liguidos diferentes;

El wvehiculo puede ser un agente tensioactive,
o bien, si hay més de un vehfculo presente, al menos uno
de los vehiculos puede ser un agente tensioactivo. ELl agen
te tensiocactivo puede ser un agente emulgente, un agente
dispersante o un agente humec¢tantse; puede ser no iénico o
iénico. Se puede usar cualquiera de los agentes tensiomcti
vos usuaglumente aplicados en la formulgcién de herbicidas
o insecticidas. Son ejemplos de agentes tensioactivos ade-
cuados las sales sbédicas y cldlcicas de polidcidos acrili-

cos ¥ é4cidos lignosulfénicos; los productos de condensa-~

tréleo, por ejemplo queroseno y aceites minerales ligeros;
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-cién de écidos gragos o aminas o amidas alifdticas que con
tienen al menos 12 4dtomos de carbono en la molécula, con
6xido de eotileno y/u éxido de propilenoc; ésteres de dcido
graso de glicerina, sorbitdn, sacarosa o pentgeritrita;
condensados de aguellos con éxido de etileno x/u éxido de
propileno; productos de condensacién de alcoholes grasos

o0 alcohilfenoles, por ejemplo p-octilfenol o p-octilcre-
gol, con éxido de etileno y/u éxido de propileno, sulfa-
tos o0 sulfonatos de estos productos de condensacién; sales
de metal alcalino o alcalinotérreo, preferiblemente sales
sédicas, de ésteres de 4dcido sulfdrico o sulfénico yue con
tienen al menos 10 dtomog de carbono en la moldcula, por
ejemplo laurilsulfato sédico, sec-alcoﬁilsulfatos sédicos,
gales sbdicas de aceite de ricino' sulfonado, ¥ alcohileril
sulfonatos sédicos tales como dodecilbencenosulfonato sé-
dico; y polimeros de éxido de etileno y copolimeros de
6xido de etileno y déxido de propileno. ,

Las compogiciones de la invencién se puedeh for—~
nular, por ejemplo, como polves humectables, polvos finos,
grénulos, soluciones, concentrados emulsificables, emul-
giones, concentrados en suspensién y aerosoles. Los polvos
humectables se componen usualmente de forma que contengen
25, 50 o 75% en peso de ingrediente activo, yusualmenfe
contienen ademds de vehiculo inerte sélido 3-10% en peso
de un agente dispersante, 15% de un agente tensiocactivo y,
si es necesario, 0-10% en peso de estabilizador{es) y/u
otros aditivos; tales como penstradores o adhesivos. Los
polvos finos se formulan usualmente como concentrado en
polvo que tiene una composicién similar a la de un polvo

humectable, pero sin dispersante o agente tensioactivo, ¥y
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—se diluyen en el campo con mds vehiculo s6lido, dendo una

i composmclén gue contiene usualmente 0,5-10% en peso de in-

grediente actlvo. Los grédnulos de preparan usualmente de

{ manera que tengan un tamafio entre 1,676 y 0,152 mm, Y se

pueden menufacturar por téenicas de aglomeracién o impreg-
nacién. CGeneralmente los grénulos contendrdn 0,5-25% en
peso de ingrediente activo y 0-10% en peso de aditivos ta-

les como estabilizantes, modificadores de desprendimiento

contienen usualmente, édemés del disolvente y cuando sea
neceserio codisolvente, 10-50% en peso por volumen de in-
grediente activo, 2-20% en peso por volumen de emulgsntes
y 0-20% en peso por volumen de aditivos aproplados, tales

como sstabilizantes, penetradores e -inhibidores de corro-

sién. Los concentrados en suspensién se componen de mane-—

re que se obtenga un producto estable, que no sedimente y
que fluya, y usualmente contienen 10~75% en _Deso de 1ngre-
'dlente activo, O, 5-5% en peso de agentes dlsnersantes,
1-5% en peso de agente tensioactivo, 0,1-10% en peso de
agentes de suspensidn tales como coloides protectores y
-agentes tixo trépicos, 0-10% en peso de aditivos apropia?
dos tales como entiespumentes, inhibidores de corrdsién,‘
estabilizantes, penetradores y adhesivos, y agua o un li-‘
quido orgdnico en el que el ingrediente activo sea sustan=—
cialmente insoluble; ciertos sélidos orgénicoé o sales
inorgédnicas se pueden disolver en el vehiculo, para ayudar
a evitar la sedimentacidén o ccmo aegentes anticongelantes
del agua. ‘

" ILas dispersiones y emulsiones acuosas, por ejem-

Plo las composiciones obtenidas diluysndo un polvo humscta-

1

lento y arentes adhesivds. Los concentrados emulsificables
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;ble o un cbncentrado segin ia invencién con agua, tambidn
caen dentro del 4mbito de la presente invencién. Diches
emulsiones puedeﬁ ser del tipo de agua en aceite o de acei;
te en agua, y pueden tener una consistencia espesa tipo'
mayonesa,

Lag composiclones de ia invencién pueden conte-
ner tambidn otros ingredientes, por ejemplo otros compues
tos que posean propiedades insecticldas, acaricldes, her-
bicidas o fungicidas.

Lg cantidad de compuesto de la invencidn a usar
para controlar le vegetecién indeseada dependerd, natural-
mente, del estado de ld vegetacién, grado de actividad de-
seado, formulacién usads, modo ds aplicacién, climﬁ, egta~
clén del afio y otras variables. Por tanto, no se pusdsn
hacer recomendaciones en cuanto a cantidades precisas. Sin
embargo, en general, ls aplicacidén al luger a proteger de
aproximadamente 0,1 & 10,0 kg por hectdrea del compuesto
segin la invencién serd satisfactoria.

‘Los siguientes ejemplos ilustran la invencidn.

_BEn estos ejemplos, las identidades de los compuestos, ine
termedios y finales, se confirmaron por andlisis elemental
y andlisis infrarrojo y espectral nuclear magnético segﬁn
fuese necesario.

Ejemplo 1 N-(3—cloro-4-(2-(1-metilcielopropil)-5—oxo~13?-

~1,3,4-0x2diazolinil)~fenil)~l-metilciclopropa~

nocarboxamida

a) 5-(l-metilciclopropil)-l,3,4-oxadiazol~2(3H)-ona

Se tratd a reflujo durante 2 horas una solucidén
que contenia 54,0 g (0,385 moles) de hidrazida de #4cido
l-mstileiclopropanocarboxilico (p.f. 72-742C) y 90 g (0,9
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- ¢) 3-(4~amino~-2-clorofenil)-5=-(l~metilciclopropil)=~l,3,4~-

porciones de 20 g de polvo de hisrro. La mezcla de reaccidy

¥
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cle de reaccién se concentrd en un evaporador rotatorio.
El sélido residual cristalizé en dter-hexano (1:5) dando
56,0 g (85%) de producto, en forme de sélido cristalino
blenco; p.f. T7-782C, 7 .
b) 3-(2-cloro-4-nitrofenil)-5-(l-metilciclopfopil)—l,3,4-
~oxadiazol-2(3H)~ona

Una mezcla que contenia 16,3 g (0,116 moles) de
1a) y 22,4 g (0,116 moles) de 1l,2-dicloro-4-nitrobsnceno
en 250 ml de dimetilformamide se agité durante la adicidn
en porcicnes de 4,9 g (0,116 moles) de pasta de 57/ de hi-
druro sédico-aceite. Pras 0,5 horas se calenfé la mezcla
g 1309C durante l,S‘horas, se enfrié y se vertid en agna
de hielo. La capa acuosa se acidificéd con 4cido clorhidri-
co y se sometié a extraccién con éter. La concentracién.de]
extracto etdreo secado, seguida por purificacién usando
cromatografia con Silice, dié 21,5 g (62,5%) de producto,
en forma de sélido cristalino amarillo claro; p.f. 95-979C

(con éter).

;oxadiazol~2(3H)-ona
Una mezcla que contenia 19 g (0,064 moles) del
anterior 1b), y 50 ml de dcido acdtico glacial, en 950 ml

de agua, se agité y traté a reflujo durante la adicién en

se Tiltré en caliente, y el filtrado se enfrid .y sometié a
extraceién con éter. El extracto etdreo seco se concentrd
& sequedad., la cristalizacién del residuo en éter-hexano
dié 5,5 g (32%) de producto, en forma de sélido cristali-
no blanco; p.f. 195-1969C,

—F
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~é) N~(j—cioro-4~(2-(l—metilciclopropil)-5—oxo-gA@-l,3,4-
~oxadiazolin)-il)~fenil)-l-metilciclopropanocarboxa~
mida A
2,9 g del anterior le) se tretaron con 1,0 g de
cloruro de l-metilciclopropanocarbonilo en 50 ml de dter
que contenis 1,0 g de trietilamina, dando 1,4 g (54%) de
producto, en forme de sélido blanco; p.f. 130-1312C (en
éter).
Ejemplo 2 N»(4-(2~oxo-3—oxazolidinil)-3-(trifluorometil)-

-fenil-l-mgtileiclopronanocarboxamids

a) 3-(4-nitro-3-(trifluorometil)-fenil)-2-oxazolidinona
A una solucién agitada que contenia 8,7 g (0,1
moles) de 2-oxazolidinona y 22,6 g (0,1 moles) de 2-cloro-
~5-nitrobenzotrifluoruroe en 200 ml de dimetilformemida se
afladieron en porciones, a 20-252C, 4,2 g (0,1 moles) de
hidruro sédico al 5T% en aceite. Bste adicién fue exotdr—
mica hasta 4592C. Tras 2 horas a temﬁeratura ambiente, la
mezcla de reaccidén se calenté a 1002C durante 2 horas, se
vertid en agua de hielo, se neutralizé con 4cido clo:hi—
drico y se sometid a extraccidn con éter, El &ter se secé
v evgpord. El acelte residual se cristalizé en éter, dan-
do 3,5 g (14%) de producto, en forme de s6lido canela cla=-
ro; p.f. 112-113¢C,
b) 3-(4-amino~3-(trifluorcmetil)=fenil)-2-oxazolidinona
Une solucién etanédlica de 3,1 g (11 mmoles) del
anterior 2a) se redujo sobre catalizador de paladio-car-
bén vegetal en wn agitador Parr, dando 2,5 g (90%) de pro-
ducto, en forma de sélido blanco; p.f. 170-1718C, ‘
¢) N-(4-(2-0x0-3-0xazolidinil)=3~(trifluorometil)-fenil)=

~l-metileciclopropanocarboxamida
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Una mezcla que conteniz 2,0 g (8 mmoles) del an-

terior 2b), 2,5 g de trietilamina y 2,0 g de cloruro de

se tratd a reflujo durante 2 horas., La mezcla de reaccibn

se vertié en agua y se sometié a extraccidén con &ter, y el
extracto se secd y concentrd. La recristalizacidén del re-

siduo en &ter dié 2,0 g (75%) de'p”oducto, on forma ds sé-
11do cristalino blanco; p.f. 146-147°C,

Ejemplo 3 Ne~(3=~bromo-4-(2- (tercubutll)-y—ozo-zx_-l 3,4

—oxadlazolinll)-fenll)-acetamlda

a) 2-(2-bromo-4-nitrofenil)-hidrazida de &cido pivdlico

A wna soluciébn agitada y enfriada (O°C) qus con-
tenfa 200 g (0,86 moles) de 2-bromo-4-nitrofenilhidrazina
(p.f. 143~1452C) y 116,8 g (0,9 moles de etildiisoprcpil-
amina en 1000 nl de tetrahidrofuréﬁo se alladieron gota &
gota 108,5 g (0,9 moles) de cloruro de pivaloflo. La mez-
cle de reaccidn se agitd a temperatura ambiente durante 1
hora, y luego se concentrd a sequedad bajo presidén reduci-
da. El residuo se tratéd con agua, se filtrd y se recrista-
1izé en etanol, dando 165 g (52%) de producto, en forma de
s6lido amarillo claro; p.f. 145°C,
b) 3-(2-bromo-4-nitrofenil)—5-(terc-butil)-l53,4-oxa§iazol-

-2(3H)~-ona ' _

Una solucién que contenia 160 g (0,506 moles)
del anterior 3a) y 198 g (2,0 moles) de fosgeno en 900 ml
de acetéto de etilo se traté a reflujo (602C) durante 126
horas. La mezcla de reaccién se concentré. El residuo se
trituréd con hexano, dando 97,3 g (57%) de producto, en for

ma de sélido cristalino amarillo claros p.f. 99,52C.
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~¢  3-(2-bromo~4-aminofenil)-5-(terc-butil)-1,3,4~oxadia~
zol-2(4H)-ona

Uns mezcla que contenia 34,2 g (0,1 moles) del
anterior 3b) y 150 ml de 4cido acédtico glacial en 1500 ml
de agua se aglté y tratéd a reflujo durante la adicidén en
porciones ‘de 80 g de polvo de hierro, Tras 15 minutos la
mezcla de reaccidén se enfrié (25¢C) y se filtré. La torta
de filtracidén se sometlid a extraccién con etenol caliente
(60eC). E1 sxtracto etanblico se concentré é aproximadamen
te 150 ml y se diluyé con egua, dando 29,8 g (9%) de pro-
ducto, en forma de sélido blanco; p.f. 170-1722C,
a) N—(3-bromo—4-(2-(terc-butil)~5~oxo-l§2—l,3,4—oxadiazo—

1inil)~fenil)-acetamida , '

A una solucidén de 4,05 g (0,013 moles) dsl ente-
rior 3c¢) y 1,82 g (0,018 moles) de trietilamina en 75 ml
de éter se afiadieron con agitacién 1,26 g (0,016 moles) de
cloruro de acetilo. Tras 15 minutos la mezcla de rsaccién
se diluyé con agua y acidificd por adicidn gote a gota de
dcldo clorhidrico. La capa etérea se separd, secl y concen
trd. La recristalizacién del residuo en éter-hexeno dié
3,78 g (82%) de producto, en forma de sélido canela; p.f.
144-1452C, .
Ejemplo 4 N-(3—cloro-4-(2-(terc—butil)—5-0xo-1§g-l,3,4_

~oxadiazolin-4=il)=Ffenil )=formamida

a) 2-(2-cloro-4-nitrofenil)-hidrazida de dcido pivélico

A una solucién agitada y enfriada (09C¢) que con-
tenfa 25 g (0,133 moles) de 2-cloro-4-nitrofenilhidrazina
v 18,06-g (0,14 moles) de etildiisopropilamina en 200 ml
de tetrahidrofureno se afladisron gota a gota 16,75 g (0,139

moles) de cloruro de pivaloilo. La mezcla de reaccién se
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~calenté brevemente a reflujo, y luego se concentrd bajo

presién reducida, El residuo se traté con agua, se filtré

y se secé, dando 32,5 g (rendimiento de 90%) del producto

deseado en forma de sbélido amarillentos v.f. 12390:

5 | ) 3-(2-cloro-4-nitrofenil)-5-(terc~butil)-l,3,4-oxadia~- |
z01-2(3H)~-ona o . '

Una solucién que contenia 94 g (0,346 moles) del
anterigr 4a) ¥ 99 &g (1,0 mol) de fosgeno en 1000 ml de
,écetato de etilo se tratd a reflujo durante aprbximadamen-_
10 te 80 horas. La mezcla de reaccién se evapord a sequedad,
La recristalizacidén del residuo en éter-hexano dié 102,9 g
(vendiniento del 53%) del producto deseado, en forme de
s6lido emarillo; p.f. 982C, |
¢) 3-(2-cloro-4-aminofenil)-5-(terc~butil)-l,3,4-oxadia~ |
15 zo1l-2(3H)-ona

A Une, mezcla que contenia 54, 6 g (0,184 moles) _
del anterior 4b) y 110 ml de 4dcido acdtico glacial en 1540
' ml de agua se agitd y traté a reflujo durante la adicién
en porciones de 25 g de bolvo de hierro. Tras aproximada-
20 | mente 3/4 de hora la mezcla de reaccién se enfrid y ﬁiitré.
La torta de filtracidn se sometié.a extraccién con etanol
& 50-609C, Los extractos en etanol se concentraron, y el
residuc se triturd con agua, dsndo 42,4 g (rendimiento del
86%) de producto amafillo; p.f. 158=159¢0¢,
25 d) N-(3~cloro-4~(2-(terc-butil)-5-oxo~ Az-l +3,4-0xadiazo~
’ lin-4-il)-fenil)-formamida

Une solucién que contenfa 10 g (0,037 moles)rdel
anterior 4c) en 100 ml de dcido férmico al 90-100% se tra-
$6 a reflujo durante 1/2 hora, se vertid sobre agua de hig
30 |10 y se sometid a extraccién con édter. Los extractos eté~

03019
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~re0s se lavaron bisn con agua, se secaron, se filtraron y
se concentraron. El aceite residual se trituréd con hexano,
se filtré y se secd, dando 9,13 g (rendimiento lel 84;))
del producto deseado, en forma de sélido blanco; p.f.
124,5-125,59C. |
Ejemplo 5 N-(4-(3-metil~2~oxo-l-~imidazolinil)=3~(trifluo-
rometil)—fenil)-l-metileciclonropanocarboxamida
a) 1~(2-hidroxietil)~l-metil=3~(4-nitro~3-(trifluorome-
til)=fenil)-urea |
A una solucién de 46,4 g (0,2 moles) de 4-nitro-
~3-(trifluorometil)-fenilisocianato en 20C ml de tetrahi-
drofurano ss afiadisron gota a gota, con agitacién y en-
friemiento exterior, 15,2 g (0,2 moles) de 2-(metilamiro)-
etenol. Este adicién fud exotérmica. La solucidn se con-
centré bajo presién reducida, se lavd con agua, se acidi-
ficé con dcido clorhidrico y se sometid a extraccidén con
dter. Le cristalizecién del extracto etéreo did 43,69 g
(rendimiento del 71%) del producto deséado, en forma de
s8flido canela; p.f. 180-181¢2C,.
b) l—(2—clo:oetil)-l—metil—3-(4—nitro-2~(trifluorometil)-
-fenil)-urea |
Una solucién que contenia 20 g (0,065 moles) del
anterior 5a) y 10 g de cloruro de tionilo en 200 ml de ben
ceno se traté & reflujo durante 1,5 horas. La mezcla de
reaccién se concentré bajo presién reducida. La recrista-
lizacién en éter-hexano dié 16 g (rendimisnto del 76%) del
producto deseado, en forma de sélido amarillo claro; p.f.
86-872C,
¢) l-metil-3=(4-nitro-2-(trifluorometil)-fenil)~2-imida~
zolidinona
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| trietilamine dié 3,53 g (rendimiento del 83%) del produc—

te 3,5 horas a 502C, dando 7,54 g (rendimiento del 94%)
' del producto deseado, en forma de sélido blancuzeo; p.f.

| 132-13300,

‘a) 1-(2,2-dietoxietil)-l-metil-3-(4-nitro-2~(trifluorome-

| ~2-(trifluorometil )-fenilisocianato en 100 ml de tetrahi~

1

Hoin niim. 19

A una suspensién.de 14,5 g (0,645 moles) del an-
terior 5b) en 100 ml de metanol se afiadié una solucidn de |
4 g de hidrdéxido potdsico en 10 ml de agua. La mezcla co-
loreada se traté = reflujo duranté aproximadaments 1/2 ho-
ra, se enfrié y se filtrd. E1 filtrado se concentré g se-
quedad, ss traté con ague, se acidificd con 4cido clorhi-
drico y se filtré, dando 10 g (rendimiento del 78%) del
produc%o deseado, en forma de sélido amarillo claro; p.f.
119-120¢C,

d) 1l-metil=3-(4-amino-2-(trifluorometil)-fenil)-2-imida-~
zolidinona _

Una solucién etanélica de 8,9 g (0,031 molas)
del anterior 5¢) se redujo en un agitador Parr sobre caisa-

lizador de paladio-carbdén vegetal, durante aproximademen=—

e) N-(4-(3-metil-2-oxo-l-imidazolidinil)-3=(trifluorome-
41)=-Fenil)~l-metileiclopropanocarboxanida |

La reaccidén de 3,25 g (0,0125 moles) del anterioy

5d) con 1,52 g (0,0128 moles) de clorure de l-metilciclo-

propanocarbonilo en presencia ds 1,31 g (0,013 moles). de

to deseado, en forﬁa de sélido blanco; p.f. 90-912C,
Ejemplo 6 N-(4-(3-metil-2-ox0-4~imidazolin-l-il)-3=(tri-

flurometil )-fenil)-acetamida

til)-fenil)-urea .
A una solucién de 46,4 g (0,2 moles) de 4-nitro-
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-drofurend se afiadieron 29 g (0,2 moles) de distilacetal de
metilanminoacetaldehido, La recristalizacién del producto
de reaccién en hexeno did 67,2 g (rendimiento del 89i2) del
producto deseado, en forma de sélido canele claro; p.f.
107-108¢C. .
b) l-metil-3-(4-nitro-2-(trifluoromstil)-fenil)-4-imida~-
zolin=-2-ona
| Una solucién que contenia 63 g (0,167 moles) del
anterior 6a) y 80 ml de decido clorhidrico 2N en 400 ml de
etancl se tratéd a reflujo durante 1,5 horas. lLa mezela de
reaccién se concentré bajo presidn reducide. La recrista-
lizacidn del residuo en &ter-hexano dié 41,7 g (rendimien-
to del 81%) del producto deseado, en forma de sélido me-
rrén claro; p.f. 150-1522C,
¢) l-metil-3-(4-amino-2-(triflurometil )=Ffenil)-4-imidazo~
lin~-2~o0ona .
La reduceién de 12,12 g (0,042 moles) del ante-
rior 6b) en etanol, sobre catalizador de paladio-carbén ve
getal, & temperaturs ambiente, transcurrid rédpidamente en
un agltador Parr, dando 3,0 g (rendimiento del 28%) del
producto deseado, en forma de sélido blanco; p.f. 152-
-1332C, | _
d) N~(4-(3-metil-2-0x0-4~imidagolin-1-il)-3~(trifluorone~
~ $il)-fenil)-acetanida
El tratamiento de una solucién que contiene
10,46 g (0,04 moles) de trietilamina en 75 ml de tetrahi-
drofurano con 3,53 g (0,045 moles) de cloruro de acetilo

transcurrié suavemsnte, dando 3,L g (rendimiento del 48%)
del producto deseado, en forma de sblido blanco; p.f.
192-1942C,

e S
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-Ejemplo 7 N-(3~-cloro=4=(3~(trifluorometil)-5-(Ll-metileiclo
propanccarboniloxi)-l-pirazolil)-fenil)~l-metil-

clcloprovanocarboxamida

a) 2-cloro-4-nitrofenilhidrazona de trifluoroacetosceta~=
to de etilo | o |
Una mezcla gque contenia 40 g (0,213 moles) de
2-cloro-4-nitrofenil hidrazona y 39,2 g (0,213 moles) de
triflubroacetoacetato de etilo en 1600 ml de etanol acuo-
so al 50% y 50 ml de Acido clorhidrico concentrado se agi-
' t6 durante aproximadamente 12 horas a temperatura ambientef
El aceite que habia experimentado seoparacidén de fases se
purificé por cromatografia con sflice, dendo 35,6 g (ren-
diminento del 97%) del producto deseado, en forma 'de séli-
do canela; p.f. 85,5-86,5°C,
' b) 2-(2~cloro-4—nitrofenil)—2,4-dihidro—5-(trifluorometil)n
. =3h=-pirazol-3-ona ’ |
Una solucién que contenfa 29 g (0,082 moies) del
anterior 7a) en 300 ml de etanol que contenia 30 g de clo-
ruro de hidrégeno anhidro se tratdé a reflujo durante apro-
ximadamente 8 dias. La mezcla de reaccidén se concentrd ba-
jo presién reducida. La purificacién del sélido residual
por cromatografia con silice dié 9,45 g (rendimiento del
38%) del producto deseado, en forma de sélido naranja;
p.f. 230-231eC, ‘
¢) 2-(4-amino-2-clorofenil)-2,4-3dihidro-5-(trifluorons~
til)=-3H~pirazol-3-ona
Una solucién etandlica de 4,0 g (0,013 moles)
del anterior To) se redujo sobre catalizador de paladio=-
-carbén vegetal en un agitador Parr, a 80°C, dando 2,38 g

(rendimiento del 66%) del producto deseado, en forma de
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-5611d0 canela; p.f. 2759C.
d) Re=(3-cloro-4~-(3=(trifluorometil )~5-(1l-zetileiclopropa~
nocarboniloxi)—l-pirazolil)-fenil)—l-metilcicloprépa—
nocarboxamida
Une mezcla que contenia 4,05 g (0,0146 moles) de!
anterior 7ec), 1,7 g (0,017 moles) de trietilamina y 1,9 g
(0,016 moles) de cloruro de l-metileciclopropanocarbonilo
en 50 ml de éter se agitd a temperaturs ambiente durante
aproximadamsnte una hora. La mezcla se concentrd y purifi-
cé por crometograffa con sflice, dando 1,36 g (rendimien-
to del 26/2) del producto dessado, en forme de sélido blan-
coj p.f. 128,5-129,59C,
Ejemplo 8 N~(3—cloro~4~(4,4-dimetil~2,5-dioxo-l-iﬁidazo~

1inil)-fenil)-ciclonronanocarboxanida,

a) l-(2-cloro-4-nitrofenil)-5-imino-4,4-dimetil-2~inida-
zolidinona '
A una solucién de 19,85 g.(0,l1 moles) de 2-clo-

-

ro-4-nitrofenilisocianato en 150 ml de tetrahidrofurano se

afladieron gote a gota 9,64 g (0,11 moles) de 2-amino-2-me-

elsvase a aproximadamente 582C. La mezcla de reaccidén se
concentrd a sequedad. Se afladieron metanol (25 ml) y ter
(150 ml), haciendo que el aceite residual cristalizase.
Lg filtracidn did 27 g (rendimiento del 96%) del producto
deseado, en forma de sélido blanco; p.f. 183-~1849C.,
b) 3-(2-cloro-4-nitrofenil)-5,5-dimetil=2,4~inidazolidi-
nodiona

Una solucién que contenfa 25 g (0,0885 moles déi

anterior 8a) en 500 ml de etemol y 150 ml de dcido clorhi-

drico al 10% se traté a reflujo durante aproximadamente 15
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~minutos y se concentrd bajo presién reducida, hasts un vo-
lumen de 100 ml, La mezcla se enfrié hasta aproximada@en—
te 109C, se filtré, se lavd con agua y se secd, dandof
21,25 g (rendimiento del 75%#) del producto deseado, en
forma de sélido blanco; p.f. 193-18592C,
| c) 3—(4-amino-2-clorofenil)-5,5-dimstil—2,4~iiidazolidino-
diona

Une mezcla de 9,5 g (0,0335 moles) del anterior
8b) y catalizador de paladio-carbén vegetal se hidrogend
en un agitador Parr durante aproximademente 2 horas a apro
ximadamente 45¢C, dando 8,08 g (rendimiento del 95%) del
producto deseado, en forma de s6lido blancoj p.f. 249~
-2509C, |
) N-(3-cloro-4-(4,4-dimetil-2,5~dioxo-1-imidazolidinil)-

-fenil)-ciclopropanocarboxamida

A una solucién de 2,0 g 80,00785 moles) del an-—
terior 8¢) en 250 ml de tetrahidrofarano se afladieron '
0,86 g (0,0082 moles) de cloruro de ciélopropanocar%onilo
y 0,86 g (0;0085 moles) de trietilamina. BEsta adioidn fue
exotérmica hasta 40¢C, Lé mezcla de reaccidn se diluyd con
agua y se sometid a extraccién con étgr. La capa orgénica
se secd y concentrd a sequedad. El aceite re;idual se tri-
turd con &ter~hexano, dando 1,94 g (rendimiéﬁto del 76%)
dei producto deseado, en forma de sélido blanco; p.f.
259-2602C,
Ejemplo 9 N~(3—cloro—4—(3~meﬁil—2,4,5-trioxo-l~imidazo-

1idinil)=-fenil)=-ciclopropanocarboxamida

Se introdujo metilamina anhidra, 3,41 g (0,11

moles), & travéds de un tubo de entrada 4é gas, en una so-

a) 1-(2-cloro-4-nitrofenil)-3-metilurea X

1

}
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~lucidén agitada que contenia 19,85 g (0,1 moles) de 2-clo-

ro-4-nitrofenilisocianato en 100 ml de tetrahidrofuranoc.
Estae adicién fué exotérmica. La mezcla de reaccién se di-
luyé con 500 ml de hexano, se filtrd y se secé, dando
22,5 g (rendimiento del 99%) del producto deseado, en for-
ma de sblido amarillo claro; p.f. 215-2169C,
b) 1-(2-cloro-4-nitrofenil)=3-mastil~2,4,5-imidazolidino-
triona
Una mezcla que contenfa 21 g (0,091 moles) del
anterior 9a) y 13 g (0,102 moles) de cloruro de oxalilo
en 300 ml de toluepo se traté a reflujo durante aproxime-
damente 4 horas. La mezcle de reaccién transperente se con
centré bajo presidén reducida y se frituré con meténol, dan
do 25 g (rendimiento del 97%) del producto deseado, en
forma de sélido blanco; p.f. 133-1349C,
¢) l-(4-amino-2-clorofenil)-3-metil-2,4,5-imidazolidino-
triona 1
Una mezcla que contenia 2,5 g (0,0093 moles) del
anterior 9b) y 0,5 g de paladio al 10% en carbén vegetal,
en 200 ml de etanol, se hidrogend en un agitador Parr du-
rante aproximadamente 1,5 horas & 659C y 2,8 kg/cu® ds
presién de hidrégend, dando 1,15 g (rendimiento del 525%)
del producto deseado, en forma de sélido blancuzco; P L.
162-1632eC,
d) N-(3-cloro-4-(3-metil-2,4,5-trioxo~l-imidazolidinil)-
~-fenil)-ciclopropanocarboxamida
A una solucién enfriada (0°C) que contenia 2,23
g (0,0093 moles) del anterior 9¢) en 25 ml de piridina se:
afiadieron gota a gota 1,1 g (0,0105 moles) de cloruro de

ciclopropanocarbonilo, haciendo que la temperatura aumen-
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~tase hasta 372C, Tras aproximadamente 10 minutos, la mez-
cla de reaccidn se diluyé con agua de hielo y se sometid
a extraccién con 4tesr. Los ektractasetéreos se secaron ¥
concentraron. La trituracidén con 4ter-hexano did 1,0 g
(rendimiento del 357) del producto deseado, en forma de
' s6lido blencoj; p.f. 212-213¢C,
Ejemplos 10-30

Usando métodos similares a los de los Ejemplcs

1l a 9 se prepararon derivados adicionales de anilida, se-

gin se muestra en la siguiente Tabla 1.
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, 0
" 1
t /@“ .
'
H
0 2
- #
' l 2 Rendi" p . f‘ 4
Ejetiplo R R ~X-Y-Z  miento _9C
| ?(CHB)s
10 H CF3 «0=C=Nw 69 129-130
?(CH3 3
1 cns cl -0-C=N- 42 154155
?(083)3 .
12 033 CF3 fo-c=N_ 73 110-111
?(CH3)3
13 -02H5 cp3 ~0-C=N-~ 63 174175
?(CH3)3
14 ~C_H C1 ~0-C=N~ 84 161-162
25
‘ ?(CH3)3
15 -C(CH3)=CH2 c1 ~0~C=N-~ 62 185-146
C(CH.)
v 3°3
16 -C(CH3)=CH2 CF3 -0-C=N- 15 169-170
9(053)3
17 VAN c1 ~0-C=N- 69 166~167
CH.C(CH.)
2 3°3
18 .zf:}; Br  ~0-G=N- 51 160-161
ﬁ{iti> ?(033)3
19 ca3 CF3 -0-CzN- 76 157-158

)
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Rendi~ p.f.
Bjemplo  R* g2 ~X-Y~%~ miento G
CH,
20 A €l -0-C:=N- 72 150-153
| / \ C':H2C(CH3)3
21 CH, Br  ~0-CzN~ 57  147-148
A ?(CH3),3
22 CH, Br  -0-C=N- 86- 134-135
A ?(CH3)3 |
23 cn3 c1 -0-C=N- 51  132-122
» 24 cx—x3 Br.  -0-CH,-CH,- 4 138-130
25 'cu3 €l ~0-CH,CH,- 3 147-118
26 Ci, CF, -0 Q 24 201-202
27 CH3 CE‘3 | -1~!(cﬂ_,’)crxzc:ﬂ2 32  180-181
28 CF «K(CH3)CHZCHZ- 24 120-121
29 c(cu3) c1 c(cns)3 75  155-156
0-C=N-~

63 177-178

30 c(ca3) CF, ?(CH3)
c

«(=CzNe-
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Tabla 1 (Continuacién)

4/,40
Rendi- p.f.,

Ejemplo ___R* R2 _X-Y-%- miento _eg
?(CH3)§ '
31 CH3 Cl «Q~Cz=N~ 21 159160
?(CH3)3
32 cH, c1  -0-Cz=N- 62 158-159
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B jemplo 33 ~ Demostracidén de la actividad herbicida

La actividad herbicida antes del brote, de los
compuestos de lﬁ invencién, se evalud plantando seﬁillas
de hierba de agwa, berro cultivado, bromo downey, hoja
5 aterciopelada, carricera amarilla y vaina faleciforme, en
tubos de ensayo que median nominalmente 25 x 200 milime-
tros, que contenfan tierra tratada con el compuesto de en
sayo en magnitudesvde 0,1 y 1 mg por tubo, désignad& en
| 1a Tabla II como Magnitudes I y II respectivamente. La
10 ' tierra sembrada se mantuvo bajo condiciones controladas
de temperatura, humedad y luz Qurante 11 a 12 dfas. La
cantidad de germinacidn y crecimiento en cada tubo se eva
luaron segdn una escals de 0 a 9, indicando la clasifica-
cién O ningin efecto, y 9 la muerte de los brotes o que
15 no hubo germinacién,

La actividad después del brote, de los compues-
tos de la presente invencién, se evalud sometiendo a pul=-
verizacién plantas de cizafia de 7 dlas, plantas de chual
de 10 dfas, plantas de bromo dovmey de 6 dlas, hoja ater
20 ciopelada de 9 dfas, plantas de carricera amarilla de 10
dias y plantas de vaina falciforme de 7 dias, hasta escu-
rrir, con una formulacidén liguida del compuesté de ensa~
yo en magnitudes de 0,8 mililitros de una solucién al
0,025%, designado Magnitud I en la Tabla II, y 0,8 mili-
25 litros de una solucién al 0,25%, designado Magnitud II en
la Tabla II. Las plantas sometidas a pulverizacién se men
tuvieron bajo condiciones controladas dursnte 10 a 1l dias,
¥ luego se evalué visualmente el efecto del compuesto de

ensayo, siendo clasificados los resultados segin la esca=-

la de 0 a 9 antes descrita.
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del brote se resumen en la Tabla II,

-
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Los resultados de los énsayos antes y daspués
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=~ REIVIKDICACIQOEFES

Los puntos de invencidn propia y nueva, que se
presentan para que sean objeto de esta solicitud de Paten-
te de Invencién en Espafia, por VEINTE afios, son los que
ge recogen en lag reivindicaclones sigulentes:

l2,~ Procedimiento para preparar derivados de

anilide con sustitucién heterociclica de férmula general:

donde Rl

representa un 4dtomo de hidrégenoc, un grupo ciclo-
aloohilo opolonalmente sustituldo que tiene 3 a 5 dtomos
de carbono en el anillo y un total de 3 a 6 dtomos de car-
bono, o un grupo alcohilo que tiene 1 & 4 dftomos de carbo-
no o un grupo alquenilo que tiene 2 § 3 dtomos de carbono,
los cuales grupos pueden estar sin sustituir o sustituidos
con uno o més 4tomos de fluor, cloro y/o bromo; R2 repreo-
senta un 4tomo de fldor, cloro o bromo, un grupo trifluorg
metilo,rnitro o ciano, o un grupo alecohilo, alcoxi o alco-
hiltio que tiene de 1 a 6 4tomos de carbono; y A represen-

ta uno de los grupos:
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rdbﬂde R3“répréseéta un 4tomo de hidrégéno 0 uﬁ-grupo al-
cohilo que tiene de 1 a 6 dtomos de carbono; cada r4 Te-
pressnta independienteﬁente un étomo de hidrégeno, un gru-
po cicloalcohilo opcionalmente sustituido que tiene de 3
g 5 4dtomos de carbono en el anillo y un total de 3 a 6 dtg
mos de carbono, o un grupo alcohilo que tiene de 1 & 6 4to
mos de carbono, que puede estar sin sustitulr o sustituldo
con uno o més 4tomos de haldgeno, o bien, si estdn presen=~
tes dos grupos R4 unidos a 4tomos de carbono adyacentes,
los dos grupos rt juntos con los dtomos de carbono inter-
yacentes representan un anillo de hidrocarbilo que tieme

5 6 6 édtomos de carbono; cada R representa independiznte-
nente wn 4dtomo de hidrdédgeno o un grupo alcohilo qué tlene
1 6 2 4tomos de carbono; ¥y g6 representa un grupo alecohilo
o acilo que tiene de 1 a 6 dtomos de carbono; o una sal
del mismo, caracterlzado porque un étomo de hidrégero del

grupo emino, en un compuesto de férmula general:

NH,
R
donde A ¥y R2 tienen los significados arriba indicados, es

reemplazado por un grupo de férmula general:

H

-C - R
donde ri tiene el significado arriba indicado, por reac=-
cién con un agente de acilacién adecuado. \

28,~ Procedimiento segin la reivindicacién 1ls,

~

caracterizado porque el agente de aoila016n as un cloruro
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—de dcido de férmula general:
| rco.01
o wn 4cido de férmula general:
RLCOH

0 su anhidrido, donde rt tiene el significado dado en la

reivindicacidn le,

3&,~ Procedimiento segin le reivindicacidén 28,

l > - . )
caracterizado porque el agente de acilacidn es un clorvro

te de captacidén de 4cido.
&,~- Procedimiento segin cualquiera de las rei-

vindicaciones 12 a 38, caracterizade porque se prepara wn

dtomo fle hidrdégeno, un grupo alcohilo que tiene 1 a 4 4to-
mos de carbono, un grupo alquenilo que tiens 2 § 3 dtomos
de carbono, o un grupo cicloproplilo que tiene un dtomo de..
hidrégeno, fluor, cloro o bromo, 0 un grupo metilo'o meto-
xilo, en su posicién 1l.

58,~ Procedimiento segun cualquisrs de las rei-
vindicaciones 12 a 38, caracterizado porque se prepara un
compueste de la férmula general I, en que el grupo

H 0
¥ - g -rt
est4 situado en posicidén meta o para en relacién al gru-
po'A.

Be,- Procedimiento segin cualquisra de las rei-
vindicaciones 12 a 32, caracterizado porque se prepara un
compuesto de la férmula general I, en que R? represente un
étomo de cloro o bromo, o un grupo metilo o trifluorome—

tilo.

de dcido, y la reaccidén se efectia en presencia de un agen|

compusstoe de la férmula general I, en que rt representa un|
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— '78,=- Procedimiento segin cualguiera de las rei-
vindicaciones 12 a 328, caracterizado porque se prepara un
compuesto de la férmuls general I, en que R3 representa

un 4tomo de hidrdgeno o un grupo alcohilo que tiene 1 a 4

dtomos de carbono; cada R4

representa independientemente
un 4dtomo de hidrégeno, un grupo alcohilo que tiene 1 a 4
gtomos de carbono, o un grupo ciclopropilo o l-metilei~
clopropilo, o bien, si estén presentes dos grupos R wni-
dos a 4tomos de carbono adyacentes, los dos grupos gt jun
tos con los dtomos de carbono interyacentes forman un ani-
llo de hidrocarbilo que tiene 5‘6 6 4tomos de carbono; R?
representa un 4tomo de hidrdégeno o un grupo metilo; y R6
representa un grupo ciclopropilcarbonilo o l-metilbiclo-
propilecarbonilo.

88,- Procedimiento segin cualquiera de las rei-
vindicaciones 18 a 3é, caracterizado porque se prepara un
compugsto de la f£érmula general I, en que rt representa
un dtomo de hidrdgeno o un grupo metilo, etilo, butilo
terciario, 2-propen-2-ilo, ciclopropilo o l-metilciclo-

propilo; R2 representa un dtomo de cloro o bromo o un gru-

po trifluorometilo, y A representa un grupo de férmula:
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:dénde R3 representa un 4dtomo de hidrégeno o un gr@po metim |

" lo, cada g4 represents independientemente un dtomo de hi-

' tecede y para los fines que se han especificado.
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b 5 b 5 N
R. R R R pm
AN |
Ne——
0 N— ' // .
Y4 1
0
Rh .Rs Bh Rs VY
X ,I!r——- NS
37 \6'/ ? \g
Ru Ru |

drégeno o un grupo metilo, trifluorometiio, butilo tercia-
rio, 2,2-dimetilpropilo o l-metilciclopropile, o bien, si
estén presentes dos grupo R4 unidos a 4tomos de carbﬁno
adyacentes, los dos grupos gt juntos con los 4tomos de car
bono interyacentes representan un anillo de benceno; cada
R? reprasents independientemente un &tomo de hidréseno o
un grupo metilo; ¥ R6 representa un grupo l-metileciclopro-
pilecarbonilo,

98,~ Procedimiento para preparar derivados de
anilida con sustitucidén heterocifclica.

Tal y como se ha descrito en la Jdemoria que an-
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- Esta Memoria conata de treinta y ocho hojas
escritas a médquina por una sola cara.
4
Madrid, 11.ENE1379
P.A,
)
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