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MEMORIA DESCRIPTIVA

La presente invencidn se refiere a un procedimien-
to para la fabricacidn de unos nuevos derivados de la N-ben-
zoyl-N'-halogenoalkylidenehydrazina, representados»por la
siguiente f6rmula general (I}, refiri&ndose asimismo la Pa-
tente a su preparacidn y a'fungicidas agricolas o para hor-

ticultura que comprenden dichos derivados

@-C—N-N':CH-Z-Y
] H X

0 (1)

(en la cual X representa Cl o Br, Y representa H, F, Cl, Br,
CH3 o CHClCHB, siempre que cuando X.es Cl, Y es el otro
elemento distinto de Cl).

Hasta el momento se han conocido un gran nﬁmerov
de compuestos que utilizan benzolhydrazina sustituida.
Algunos compuestes son también conocidos por ser productaos
de reaccidn de la benzolhydrazina y de los halSgenoalcara-
les. Por ejemplo, se describe la N-benzoyl-N'~Tricloroethy=-
lenhydrazina en el The Journal of Pharmacology 85, (3) 181
(1965). La N—benzoyl~N'—trifluéroethylenhydrazina ha sido
dada a conocer en los Chemical Abstracts 82, 112112 (1975).
Sin embargo, estos informes esté@n dirigidos solamente a las
reacciones para preparar los compuestos pero no se refieren
en absoluto a su accidn. antihongos utilizada como pesticida
o fungicida en la agricultura u horticultura.

En la presente invencién se han sintetizado unos
nuevos derivados del N-benzeyl-N'-halogenoalkylidenhydrazina

y como resultade de amplia investigacidrn, se ha descu--
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bierto que dichos derivados muestran una excelente eficacia
como fungicida agricola y para horticultura., La presente
invencifn se lleva a cabo en base al descubrimiento an-
tedicho.

Como ejemplos tipicos de los compuestos seqln la

presente invencidn se indican los siguientes en la tabla 1.

Tabla 1
Compuesto  Férmula estructural Nambre Punto de Rendimiento
Ne fusifn
1l N-benzoil-N'-~  168-99C 9l &
{::> -C—ﬁ—N‘-—-CH—CBr3 (2,2,2-tribromo~ (des~
g etilideno) compuesto)
) hidrazina
2 : ‘N-benzoil-N'-  178eC 57 %
Q—C—ﬁ—Nﬂi-CBrZCl (2,2-dibramo-2- {des~
g cloroetilideno) compuesto)
hidrazina
3 N-benzoil-N'-  170-1eC 8.48
y=C-] —N=CH-C012F (2,2-dicloro-2- (des-
) fluoro-etili-  compuesto)
deno)
hidrazina
4 N-benzoil-N'-  184cC 99 %
@-c—g—xﬂ-oclzsr (2-bromo-2,2-di~ (des-
g cloroetilideno) compuesto)
hidrazina
5 N-benzoil-N‘'-~  150-1¢C 50 %
Q—C—E—N—*—CH—CCIZH (2,2-dicloro- (des-
g etilideno) campuesto)
hidrazina
6 N-benzoil-N'-  243-4¢C 10 &
~C--N=CH-CC1,CH, (2,2-dicloro~  (des~-
S propilideno) compuesto)
hidrazina .
7 N-benzoil-N'- 153~-4¢0C 82 %
O ~C-N-N=CH-CCL,—CHC1-CH, (2,2, 3~tricloro-  (des-
I butilideno) campuesto)

hidrazina
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Los compuestos de acuerdo con la presente invencidn
pueden ser preparados, por ejemplo, por los dos siguientes
métodos. — '

El primer método se lleva a cabo de acuexdoc con
la siguiente f6rmula de reaccidn de tipo b&sicamente cono-

cido:

X

g !
{ >-c~N-N32 + OCH=C-Y 3 (1)
g H

04—

Es decir, los derivados se pueden conseguir f&cilmente por
interaccién de la benzolidazina y los correspondientes hals-
gencalcanzles o acetales de los mismos en benceno, en reflu-
jo o er dcido ac&tico a temperatura ambiente.

El sequndo métodc utiliza una nueva reaccibn des~
cubierta por los inventores de la presente Patente y posee
la ventaja en casc en que no §e pueda utilizar el primer
método a causa de gue un halogenoacetaldehydo es del tipo

dificil ce censeguir. La reaccibn es factible del modo si-

guiente:
}'( X
Ve
< }-cﬁr- =ci-c-x -base) <i:>-C-N=N—CH=C
iy N=CH-C=X  Tmxy i ~
o} X 0 X
(I1) (111)
A
HZ ! Y-C~N-N=CH-C-Z -
e, {Ogren
0 X

(IV)
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(en las cuales X representa Cl .o Br y erepresenta F, Cl
o Br). Es decir, un compuesto que sirve como base, por
ejemplo acetato de potasio, formato sédico 6 trietilamina,
se hace reaccionar con el N-benzoil-N'- trihalogenocetili-
denhidrazina expresado por la fbérmula general (II) para
proporcionar un éroducto de hidrohalogenado (l-benzoilazo-
2,2-dihalogenetileno expresado por la f&rmula general (III)),
seguido de una afiadidura de haluro de hidrSgeno (H-2) di-
ferente del haluro de hidr&geno liberado en la reaccién de
deshalogenacifdn para consequir el producto de la f6rmula ge-
neral (IV).

La sintesis serd particularmente ilustrada por los
siguientes ejemplos de sintesis.

Ejemplo de sintesis 1

Sintesis del N-benzoil-N'-(2,2,2-tribromoetilideno)
hidrazina (Compuesto ne 1):
1,4 gramos de benzolhidrazina y 4,2 gramos de bro-

mal se afadieron a 20 ml de benceno, seguido de un reflujo de

3 horas. Después del enfriamiento, los cristales precipita-

dos se recogieron por filtrado y se recristalizaron a partir
deAacetona. _

Rendimientc: 3,6 g (91 % del teéricoi

M.P.: 168-902C (descompuesto)

IR (KBr): 3160,3020,1650 cm *

Ejemplo de sintesis 2

Sintesis del N-benzoil-N'-(2,2,3-triclorobutili-
déno) hidrazina (Compuesto ne 7):

Se afiadieron 1,4 g de benzolhidrazina y 2,6 g de



10.

15,

20,

25,

2,2,3-triclorobutilaldehido a 20 ml de benceno y se sometie-
ron a reflujo durante 3 horas.

Rendimiento: 2,4 g (82 % del teSrico)

M.P.: 153-42C (descompuesto)

IR (KBr): 3200, 3050, 1655 cm Y

Ejemplo de sintesis 3

Sintesis del N-benzoll-N'~(2-bromo-2,2-dicloro
etilideno) hidrazina { Compuesto Ng 4):

Se disolvieron 14 g de N-benzoil-N'-(2,2,2-tri-
cloroetilideno) hidrazina en 350 ml de acetona, a la cual se
habian afiadido 5,0 g de formato sb&dico, siguiendo la agita-
cibén a temperatura ambiente durante 2 horas para conseguir
una mezcla de reaccidn roja. La acetona se separa por destila-
ciér. a presidn reducida y los residuos se sometieron a la ex-
traccidn con benceno. La capa de benceno se lavd con agua, se
secd y se sometid a destilacidn para eliminar el disolvente
para conseguir 9,7 g de l-benzoilazo-2,2-dicloroetileno rojo
oscuro y aceitoso (80% del tebrico).

Esa sustancia tiene un p&nto de ebullicién de 144-
62C (5,5 mmHg), es éestilable‘y se cristalizd en forma de
cristales en placa rojo oscuro con un punto de fusién de 50-
leC.

IR (l&mina liguido): 1710 cm t
MS: M' m/e 228 (2-Cl)

NMR (CCl,): ¢ (ppm), 6,85-7,20 (3H.m), 7,0 (1H.5),
7,20-7,65 (2H,m)

Anf8lisis elemental:

Hallado: C 47,6%, H 2,6%, N 12,2%, Cl 30,6%



Calculado para C9H6C12N20: C 47,3%, H 2,6%,
N 12,2%, C1 30,7¢%
Cuando se afiadié una solucifn acuosa al 10% de &ci-
do bromidrico a 406 mg del benzoilazodicloroetileno asiI conse-
guido, el color rojo de la sustancia palidecidé inmediatamente
con la precipitacidn correspondiente de cristales blancos. Los

cristales se recogieron por filtrado y se lavaron con agua para

10.

15,

20,

25,

obtener el compuesto neo 4.
Rendimiento: 542 mg (99% del tebrico)
M.P.: 184¢C (descompuesto)
IR (KBr): 3200, 3000, 1655 cm -

Ejemplo de sintesis 4

Sintesis del N-benzoil-N'~ (2,2-dicloro-2-fluo~
roetilidenc) hidrazina (Compuesto ng 3):
Se afiadieron a 1,53 g de 1+ kBnzoilazo~-2,2-diclo-

roetilenc consegquido por la reaccidn mostrada en el ejemplo

- de sintesis 3, 25 ml de &cido fluorhidrico al 48% a tempe-~

ratura ambiente, seguido de una agitacidn durante 30 minu-
tos. Los cristales resultantes se recogieron por filtrado
y se lavaron con agua para conseguir 1,23 g de cristales en
bruto. El producto en bruto que estaba contaminado con N-
benzoil-N'-(2,2,2-tricloroetilideno) hidrazina se traté con
formato sbdico para eliminar el contaminante en forma de
l-benzoilazo-2,2-dicloroetilenoc y luego se recristalizé a
partir del benceno. |

Rendimiento: 0,14 g (84% del teSrico)

M.P.: 170-12C (descompuesto) |

IR (KBEr): 3200, 3050, 1660, 980 o
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Ejemplo de sintesis 5

Sintesis del N-benzoil=-N'-~(2,2-dibromo-2~cloroeti-
lideno) hidrazina (Compuesto nR 2):
Se disolvieron 3,0 g de N-benzoil-N'~(2,2,2-

tribromoetilidenc) hidrazina (Compuesto ne 1) en 100 ml de

.acetona, a la cual se afiadieron adicionalmente 1,0 g de for-

mate sb8dico, seguido de agitacidn a temperatura ambiente du-
rante 1 hora, Las sales disolubles se eliminaron con fil-
trado y la acetona se separd por destilacién proporcionando
l-benzoilazo-2,2-dibromoetilenc de color rojo oscuro y acei~
toso.

Rendimiento: 2,1 g (89% del tedrico)

IR (l&mina liguida): 1710 em *

Se afadieron a 1,5 g del benzoilazodibromoetileno
asi conseguido 25 ml-de solucién de &cido clorhidrico en
agua al 36% para reaccidn a témperatura ambiente. Los cris-
tales blancos resultantes se recogieron por filtrado y se re-
cristalizaron a partir de acetona para conseguir el compuesto
ne 2.

Rendimiento: 0,95 g (57% del tedSrico)

M.P.: 178¢C (descompuesto)

IR (KBr): 3200, 3050, 1655 cm t

Estos compuestos conseguidos por ejemplos de sin-
tesis pueden utilizarse convenientemente puesto gque adoptan
la forma de un polvo, polvo humectable, emulsibn o liguido
mezclindolos con un portador adecuado (diluyente).

De hecho, cuando se aplican como agentes de con-

trol de enfermedades de plantas en agricultura u horticul-



tura, los compuestos de acuerdo con la invencién se pueden

mezclar, si se requiere, con cualesquiera aditivos adecuados

tales como un extendedor, emulsificante, agentes humectantes,

agentes adhesivos y similares para asequrar el efecto del
5. agente.

El compuesto o agente se puede utilizar en combi-
nacidn con otros fungicidas o con mezcla con los mismos, con
insecticidas o fertilizantes, puesto que no muestra tenden-
cia alguna a sufrir descomposicién o modificacidn o de des-

10. componer o modificar otros compuestos.

Los siguientes ejemplos muestran la invencidn pero
no se deben comprender como limitaciones de la invencién
puesto que los tipos de portador (diluyente) y aditivos asi
como sus proporciones de mezcla y componentes efectivos se

15. pueden cambiar o modificar sin salir del campo y espiritu

de la presente invencifn,

Ejemplo 1
.Polvo:
Compuesto Ne 1 3 partes (en peso)
20, Arcilla 40 partes
Talco 57 partes

El compuesto de la formulacidn anterilor se mezcld y se re-

dujo a polvo que se puede utilizar para espolvoreo,
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Ejemplo 2
Polvo humectable:
(Compuesto Ne 2 50 partes (en peso)

Acido alkilnaftalen-
sulfbnico s6dico 3 partes

Acido ligninsulfd-
nico sb&dico 4 partes

\Tierra de diatomeas 43 partes
La composicifn de la formulacién anterior se mezclS y se
redujo a polvo que se utilizd como polvo humectable por di-
lucidn con agua.

Finalmente, se describen ejemplos biolégicos es-
perimentales qgue muestran la excelente eficacia fungicida
segflin la presente invencidn,

Ejemplo experimental 1

Prueba del contrcl del secado o tristeza del arroz

("Rice blast") (Pyricularia oryzae) por prueba de maceta.

Un polvo humectable, obtenido como en el ejemplo
2, dilufdo en agua y suspendido en la misma en una concentra-
cién predeterminada, se rocid sobre plintulas de arroz (varie-
dad: Sasanishiki) de fase de cuatro hojas cultivado en botes
sin brillo de 10 cm de didmetro, de manera que las hojas se
humectaban de manera adecuada con la suspensifn. Después del
secado de las hojas, se inoculd una suspensidn de esporas dé

Pyricularia oryzae por rociado y las semillas inoculadas se

mantuvieron en condiciones de elevada humedad y a temperatu-
ra de 27-289C. Cuatro dias después de la inoculacidn, el
nlimero de lesiones en las hojas se comprobd segfin la siguien-

te base estandard:
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Una hoja.superior/pléntula, 20 pléntulas/maceta y
3 macetas/tratamiento.

La proporcién de inhibicibén de la enfermedad se
calculd del modo siguiente:

3

Proporcifn de inhibicibn (%) =

nlimero total de lesiones en las hojas tratadas) % 100
nimero total de lesiones en hojas no tratadas

=z (l.—

Los resultados se muestran en la tabla 2.

Tabla 2
Compuesto de Concentra-  Ne total de Proporcitn  Fitotoxicidad
pruebas n@ 1 cién (ppm) lesiones de inhibi-
citn de la
enfermedad
(%)
1 , 500 16 98.1 Nulo
2 " 0 100 v
3 " . 0 100 "
4 "o 19 97.7 - "
5 Y 0 100 .
6 " 86 89.7 "
7 " 27 96.8 "
No tratada - 835 - -

Ejemplo experimental 2

Prueba de efecto de control del manchado de las ho-

jas ("leaf spot") de Helminthosporio (Cochliobolus miyabeanus)

en planta de arroz mediante prueba en maceta.

Se diluyd un polvo humectable segln el ejemplo 2

con agua y se suspendié en la misma en una concentracion
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predeterminada y se rocid sobre piéntulas j6venes de planta
de arroz acuitica de fase de cuatro hojas, cultivada en
botes sin brillo de 10 cm. de difmetro de manera que las
hojas se humectaron adecuadamente con la suspensifn. Des-
pués del secado de las hojas, se inoculd uné suspensién de

esporas de Cochliobolus miyvabeanus por rociado y se mantu-

vieron las semillas inoculadas en condiciones de elevada hu-
medad a 27-282C., Después de cuatro dfas de la inoculacién,
el nfimero de lesiones se comprobd con las hojas de la manera
siguiente:

Una hoja superior/plé&ntula, 20 pléntulas/maceta y
3 macetas/tratamiento.

La proporcidn de inhibicién de la enfermedad se
calculdé a base .de la siguiente ecuvacidn:

Proporcifn de inhibicibn (%) =

(1- nlimerc total de lesiones en hojas tratadas
nlimero total de lesiones en hojas no tratadas

) x 100

Los resultados de la prueba se muestran en la ta-

bla inferior 3.

Tabla 3
Campuesto Concentra=- Ne total de Proporcién Fitotoxicidad
probado cidn (ppm) lesiones de inhibi-
Ne 1l cifn de la
enfermedad
1 500 25 ' 97.6 Nulo
2 " 0 100 "
3 " 0 . 100 "
4 " 37 96.5 u
3 " 0 100 K
6 " 58 94.5 "
7 " 28 97.4 "

No tratado - 1065 - -
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Ejemplo experimental 3

Prueba para el control del mildiu Downy (Pseudo-

peronospora cubensis) en pepinos:

Un polvo humectable tal como el conseguido en el
ejemplo 2 se diluyd y suspendid en agua en una concentracidn
predeterminada y se rocid sobre plantas de pepinos en la
fase de dos hojas, (variedad: Sagami Hanjiro, una plan-
ta/maceta, 3 macetas/cultivo tratado) habiéndose cultivado
en botes sin brillo de 10 cm. de didmetro. Después de ;ecar
las hojas sometidas a roclado, se prepard una suspensidn de

Pseudoperonospora cubensis obtenida lavando las hojas inocu-

ladas con agua destilada y se inoculd por rociado, siguiendo
el mantenimiento a elevada humedad y en condiciones de 22-
239C durante 24 horas y luego se dejd permanecer en un
invernadero. Cinco .dias después de la inoculacidn, se
comprobaron las hojas para determinar el grado promedio de
infeceidn por hoja con respecto a .una hoja/maceta y 3 mace-
tas/cultivo tratado, en las siguientes bases normalizadas.

Norma de comprobacifbn:

Grado de infeccién Grado de enfermedad

0 No infectadas en absoluto.

0.5 Infectadas en menos de 10%
de la superficie de la hoja
inoculada.

1l Infectada hasta 10-20% de
la superficie de la hoja
inoculada.

2 Infectada a 20-40% de la
superficie de la hoja ino-
culada.

3 Infectada a 40-60% de la su-

perficie por hoja inoculada.
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4 Infectada a 60-80% de la su-
perficie de la hoja inoculada.
5 Infectada a mis de 80% de
la superficie de la hoja
inoculada,
5. Los resultados de la prueba se muestran en la
tabla 4.
Tabla 4
Compuesto Concentracién  Grado promedio  Fitotoxicidad
probado ne {ppm) de infeccisn
1 500 0 Nulo
10.
2 ” 0 [1]
. 3 " 0 n
4 i 0 "
5 " 0.5 - "
6 w 0 "
15, 7 " | 0 "
No tratadas - 3 -

Ejemplo experimental 4

Pruebas en el efecto de control del anieblado

20. tardio ("Late Blight" (Phvtophthora infestans) en tomates:

Se diluyS un polvo humectable segfin el ejemplo 2 y
se suspendid en agua con una concentracidn predeterminada y
se rocid en plantulas jSvenes de plantas de tomate en la
fase de cuatro hojas (variedad: Fukuju ng 2, una planta/
25, maceta, 3 macetas/cultivo tratado) cultivados en botes no
brillantes de 10 cm. de difmetro. Después de secar las
hojas rociadas, se prepard una suspensién de espbras de

Phytophthora infestans obtenida por lavado de los tubé&rcu-
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los de la patata inoculadas con agua destilada, rociéndose
a efectos de inoculacién sobre las hojas tratadas quimica-
mente de la planta de tomate, seguido del mantenimiento a
20-229C durante dos dias en un recinto himedo y permitiendo
después su permanencia en un invernadero. Cuatro dias des-
pués de la inoculacidn se comprobd seglin la misma norma que
en el ejemplo 3 para determinar el grado promedio de infec-

cibn por planta., Los resultados de la prueba se muestran en

la tabla 5.
Tabla 5

Compuesto  Concentracitn Grado promedio Fitotoxicidad
comprabado (ppm) de infeccidn

n .

1 500 0.5 Nulo

2 " 0 "

3 " 0 "

4 " 0.5 "

5 " 0 "

6 " 0.5 "

7 " 0 "
No tratada - 5 -

Ejemplo experimental 5

Prueba del control de la roya ("Brown Rust")

(Pucqinia racondita) en el trigo:

Se diluyd un polvo humectable, conseguido como
en el ejemplo 2 con agua y se suspendid en la misma en una
concentracién predeterminada y se rocid sobre plantuias

joévenes de trigo de la variedad de tres hc¢jas (variedad:
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Norin ne 64, 16 pléantulas/maceta) cultivadas en macetas o
botes sin brillo de 10 cm. de di&metro. Después de secar
las hojas rociadas se prepard una suspensifn de esporas de

Puccinia recondita lavando el trigo inoculado con agua

destilada rocifndolo a efectos de inoculacidn y siguiendo
con un mantenimiento en condiciones de elevada humedad a
temperatura de 20-259C durante 24 horas. A continuacién, el
bote se mantuvo en un invernadero. Siete dias después de

la inoculacibn, se comprobaron 10 plantas en cuanto a grado

- de infeccibn para determinar el grado de infeccibén promedio

por hoja.
Comprobacién normal:
Grado de infeccidn Grado de enfermedad
0 Sin infeccibn alguna.
0.5 Infectadas a un grado tal que la

proporcién de superficie infecta-
da es menor del 5%.

1 Infectadas a un grado en el que la
proporcién de superficie infectada
se encuentra entre 5-10%.

2 Infectadas a un grado en el gue la
proporcién de superficie infectada
se encuentra entre 10-30%.

3 Infectadas a un grado en el que la
proporcién de superficie infectada
se encuentra por encima de 30%.
Los resultados de la prueba se muestran en la ta-

bla 6.
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Tabla 6

Compuesto Concentracifn Grado promedio Fitotoxicidad
camprobado ne (pem) de infeccifn

1 500 0 Nulo

" 0 "

3 " "

4 " n

5 " 0 "

6 " 0 "

7 " 0 "
No tratadas - 3 ' -

Ejemplo experimental 6

Prueba sobre efectos de control del moho gris ("Grey

Mold") (Botrytis cinerea) en pepinos:

Se diluyd un polvo humectable, conseguido como en
el ejemplo 2, con agua y se suspendif en la misma en una
concentracién predeterminada y se rocib sobre hojas de
pepine en fase de dos hojas (variedad: Sagami Hanjiro, una
plé&ntula/maceta, 3 macetas/cultivo tratado) habiéndose
cultivado en botes sin brillo de 10 cm. de diédmetro. Des-~
pués de secar las hojas rociadas se depositd directamente
una rebanada de agar en forma de disco (de un di&metro de 5
mm) que contenfa moho gris a 209C durante 5 dias con utili-
zacidén de agar medio de jugo de patatas con adicifn de
azucar, directamente sobre la parte aproximadamente central
de cada hoja rociada para inocular la cepa de la enfermedad,
Cinco dfas después de la inoculacibn, se mantuvieron las

plantas en un recintco himedo a una temperatura de 22-23¢C
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El grado de infeccidn se comprobd en la

siguiente norma para determinar un grado promedio de in-

fececibn.

Comprobacidn normal:

Grado de infecciédn

0

0.5

Grado de enfermedad
No infectadas.

Infectadas debajo o alrededor de
la zona inoculada con agar conte-
niendo moho.

Infectada por debajo del 20% de
la superficie inoculada de la
hoja.

Infectada entre 20-40% de la su-
perficie inoculada de la hoja.

Infectada entre 40-60% de la su-
perficie inoculada de la hoja.

Infectada a 60-80% de la superfi-
cie inoculada de la hoja.

Infectada en mis del 80% de la su-
perficie inoculada de la hoja.

Los resultados de la pfueba se muestran en la ta-

bla 7.
Campuesto Concentracién  Grado de infec-  Fitotoxicidad
camprobado ne (ppm) cién promedio
R | 500 0 Nulo
2 " 0 1
3 " 0 w
4 " 1 "
5 " 0 "
6 " 0 u
'7 " 0 . 5 n
No tratadas - 5 -
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Ejemplo experimental 7

Prueba de control en el mildew Downy (Plasmopara

viticola)‘de las uvas:

Se diluyd un polvo humectable, obtenido como el
del ejemplo 2, con agua y se suspendid en la misma, con una
concentracién predeterminada y se roci8 sobre una cepa joven
de uvas (variedad: Koshu) de manera que ambas caras de las
hojas se humectaron de manera adecuada permitiende a conti-
nuacidn su permanencia en un invernadero con un recubrimien-
to laminar de cloruro de poliviniloe. Cuatro difas después
del rociado, las hojas se cortaron del &4rbol sometido a ro-
ciado, habiéndose rociado para su inoculacién con una sus-

pensidn de esporas de Plasmopara viticola preparada lavando

las hojas inoculadas de uva con agua destilada, seguicdo de
su mantenimiento en condiciones de elevad& humedad a 18-
232C, Diez dfas despufs de la inoculacibn, el grado de
infeccibn se comprob8 con respecto a tres hojas/cultivo para
determinar un grado promedio de infeccidn por hoja segln las
normas siguientes.

Comprobacidn normal:

Grado de infeccibn Grado de enfermedad
0 No infectadas.
0.5 Infectadas menos de 10% de la su-

perficie de la hoja.

1 Infectadas a 10-25% de la superfi=-
cie de la hoja.

2 Infectadas a 25~50% de la superfie
cie de la hoja.

3 Infectadas a 50-75% de la superfi-
cie de la hoja.
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4 Infectadas en m&s del 75% de la su-
perficie de la hoja.

Los resultados de la prueba se muestran en la si-

guiente tabla 8,

Tabla 8
5. Campuesto Concentracifn Grado pramedio Fitotoxicidad
comprobado ne (pem) de infeccidén
1 500 0 Nulo
2 " 0 "
3 " 0 "
4 " 0 u
10, 5 " 0 "
6 " 0 "
7 " 0 "
No tratadas - 4 -

Todo cuanto no afecte, altere, cambie o modifique la
15, esencia del procedimiento descrito, serd variable a los efec~

tos de la actual Patente.

-
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REIVINDICACICONES

1.~ Procedimiento para la fabricacién de deri-
vados de la N-benzoil-N'-halogenoalquilidenhidracina, ex-

presados por la f&rmula general

-2

L a @ St

<i:>—C-N-N=CH—
& H

(en la que X representa Cl o Br, y 2 representa F,Cl o
Br) caracterizado por llevar un compuesto de la férmula

general

-C=N-N=CH-CX
i 3
o H

(en la cual X tiene el mismo significado gque se ha definido
anteriormente) a reaccionar con una sustancia que sirve
como base para llevar a cabo la reaccidn de dehidrohaloge-
nacién y someter al intermediario resultante a una reac-
cién de adicidén con un aluro de hidrdgeno (expresado por

la f£6rmula, H~Z y teniendo Z el mismo significado que se

ha definido anteriormente) siendo dicho aluro de hidrége-
no distinto que el aluro de hidrbgeno eliminado por la

dehidrohalogenacién.

2,~ Procedimiento para la fabricacién de deri-
vados de la N-benzoil-N'~halogenoalquilidenhidracina,
segln la reivindicacién 1, caracterizado por la preparacibn

de derivados de f6rmula general:
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Tl
<::j>-C-N—N=CH-C-Y
[ I
(0] Cl

(en la cual Y representa Br).

3.~ Procedimiento para la fabricacifn de deri-
vados de la N-benzoil-N'-halogenoalquilidenhidracina, segfin
las reivindicaciones anteriores, caracterizado por la obten-

cibén de derivados de f£&6rmula general

?r
@ ~C~N-N=CH-C-Y
|l m |
0 Br

(en la cual Y representa Cl ¢ Br).

4.~ Procedimiento para la fabricacién de deri-
vados de la N-benzoil-N'-halogenoalquilidenhidracina, se-
glin las reivindicaciones anteriores, caracterizado por
proceder a una mezcla completa de tres partes en peso de un
compuesto preparado por el proceso seqfin la reivindicacién
1, 30 partes en peso de arcilla y 57 partes en peso de
talco, procedieﬂdo luego a su pulverizacidn para obtener
el compuesto.

5.- Procedimiento para la fabricacidn de deri-
vados de la N-benzoil-N'-halogenoalquilidenhidracina, segln
las reivindicaciones anteriores, para conseguir un compues-
to humectable en polvo, caracterizado por proceder a la
mezcla de 50 partes en peso de un compuesto preparado de

acuerdo con la reivindicacidn 1, 3 partes en peso de
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alkilnaftalensulfonato s8dico, 4 partes en peso de lignin-

sulfonato sddico y 43 partes en peso de tierra de diatomeas,

procediendo luego a su pulverizacién para obtener el
compuesto.

6.- Procedimiento para la fabricacidén de deri-
vados de la N-benzoil-N'-halogenoalquilidenhidracina, segfin
las reivindicaciones anteriores, de f£&rmula general:

X
I
-C~N~-N=CH-C~Y

LA

en la gue X representa Cl o Br, y Y representa H, F, Cl,
Br, CH3 o CHCl—CH3, siempre que cuaﬁdo X es C1, Y es otro
elemento seqln definido anteriormente distinto de Cl, ca-
racterizado porque la benzoilhidracina es llevada a reac-
cionar con halogenoalkanal, representado por la f£&rmula
general O = CH-CX,Y {donde X representa Cl © Br y Y repre-
senta H, ¥, Cl1, Br, CH3 o) CHCl-CH3) o con acetal en bence-
no bajo reflujo o en &cido ac&tico a temperatura ambiente
para obtener dichos derivados.

7.- Procedimiento para la fabricacifén de deri-
vados de la N-benzoil-N'halogenoalquilidenhidracina, segfin
la reivindicacién 6, en el que dichos derivados son repre-
sentados por la f6rmula general:

Cl

l
Q «CN=N=CH-C~Y
| 1 I
(o]

Cl

(en la que Y representa H, F, Br, CH3 o CHCl-CH3).

8.- Procedimiento para la fabricacidén de deri-
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vados de la N~benzoil-N'-halogenoalquilidenhidracina, segilin
la reivindicacién 6, en el gue dichos derivados gquedan

representados por la fSrmula general:

Br
/ N ~C-N-N-CH=C-Y
-/ | = ]
0 Br

(en la que Y representa H, F, Br, CH; o CHC1-CH,).
9.~ Procedimiento para la fabricacién de deri-
vados de la N-benzoil=-N'-halogencalguilidenhidracina, segin

las reivindicaciones anteriores, caracterizado por proceder

- a la mezcla de tres partes en peso de un compuesto preparado

por el proceso seglin la reivindicacién 6, 30 partes en
peso de yeso y 57 partes en peso de talco procediendo
luego a su pulverizacidn para conseguir el compuesto.

10.- Procedimiento para la fabricacién de deri-
vados de la N-benzoil-N'-halogenoalquilidenhidracina, segﬁnb
las reivindicaciones anteriores, para conseguir un compues-
to pulverulento humectable, caracterizado por proceder a
la mezcla de 50 partes en peso de un compuesto preparado
con el proceso segfin la reivindicacién 6, 3 partes en peso
de alkilnaftalensulfonato s&dico, 4 partes en peso de
ligninsulfonato s6dico y 43 partes en peso de tierra de
diatomeas, procediendo luego a pulverizacifn para obtener
el compuesto.

Sean cuales fueren las circunstancias que concu-
rran en la esencialidad de la Patente de invencidn, defi-
nida en las anteriores reivindicaciones, cuyo objeto es:

11.- "PROCEDIMIENTO PARA LA FABRICACION DE DERI-

VADOS DE LA N-BENZOIL~N'-HALOGENOALQUILIDENHIDRACINA®.
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Consta la presente memoria de veinticinco hojas

foliadas, mecanografiadas por una sola cara.

Barcelona, 2 1 FEB. 1980

P.A. de KUREHA KAGAKU KOGYO KABUSHIKI KAISHA.
ALFONSO DURAN

Py P-
“‘i::g;ré§f&¥§£:24r4:::ff

7

Fdou Luls A. Durén Moya

JR/cb/mp
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