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Beschreibung

[0001] Die vorliegende Erfindung betrifft neue Picolinsaurederivate, ihr Herstellungsverfahren, ihre Verwen-
dung als Fungizide, insbesondere in Form von fungiziden Zusammensetzungen, sowie Verfahren zur Bekamp-
fung von pflanzenpathogenen Pilzen von Pflanzen, bei denen diese Verbindungen oder ihre Zusammenset-
zungen verwendet werden.

[0002] Picolinsaurederivate mit fungizider Wirksamkeit sind aus der Literatur bekannt. So werden Antimycin
und gewisse Antimycinderivate, die insbesondere in der Patentanmeldung WO-A-99/11127 und von Kuzo
Shibata et al. (The Journal of Antibiotics, 51 (12), (1998), 1113-1116) beschrieben sind, als gut wirksam gegen
pflanzenpathogene Pilze von Pflanzen beschrieben. Diese Verbindungen sowie die Verbindungen, die in dem
Patent US-A-3 228 950 beschrieben sind, weisen keine Substituenten in 4-Stellung des Pyridinrings auf.

[0003] Die Patentanmeldung WO-A-00/26191 beschreibt Picolinamidderivate, die gegebenenfalls in 4-Stel-
lung mit einem Methoxyrest substituiert sind. Die Patentanmeldung WO-A-95/25723 schlagt 3-Pyridylcarbon-
saurederivate vor.

[0004] Picolinamidderivate sind auch aus der Patentanmeldung JP-11 228 542 bekannt. Diese Derivate wer-
den dahingehend beschrieben, dal sie moglicherweise antifungale Wirksamkeit und eine niedrige Toxizitat
aufweisen und werden fur die Verwendung in Arzneimittelprodukten beschrieben.

[0005] Weitere Picolinsaurederivate sind auch aus der Patentanmeldung EP-A-0 690 061 beschrieben, in der
diese Verbindungen als Synthesezwischenprodukte fiir die Herstellung von Pyridothiadiazolen verwendet wer-
den.

[0006] Der Nachteil dieser bekannten Verbindungen besteht jedoch darin, dal3 es sich dabei um toxische Sub-
stanzen handelt, weshalb diese Verbindungen nicht in der Landwirtschaft verwendet werden kénnen, um pflan-
zenpathogene Kulturpflanzenkrankheiten auszumerzen. Auf3erdem werden diese Verbindungen aus Fermen-
tationsbriihen gewonnen und weisen relativ komplexe chemische Strukturen auf. Die Herstellung und Aufrei-
nigung dieser Verbindungen stellen nach wie vor aufwendige, teure Arbeitsschritte dar, die jegliche industrielle
Produktion bzw. jegliches Inverkehrbringen unwirtschaftlich machen.

[0007] Es wurde nun eine neue Familie von Picolinsaurederivaten gefunden, die die oben genannten Nach-
teile nicht aufweist und die uUber eine verbesserte fungizide Wirksamkeit verfigt.

[0008] Demgemalf stellt die vorliegende Erfindung Picolinsaurederivate der allgemeinen Formel (1)

NH \01/02

bereit,

in der:
—Y und G gemeinsam mit den Kohlenstoffatomen 3 und 4 einen 5- oder 6-gliedrigen Ring bilden, der aus
einer der folgenden Strukturen A bis F ausgewahlt ist:

” : N—'<K1 X K
A = N
4§/0 » 4%/0 s 4§/0 s

3 3
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B
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worin:

— J unabhangig Sauerstoff oder Schwefel bedeutet;

— X aus der Gruppe Wasserstoff, C, ,-Alkyl und C, ,-Halogenalkyl stammt;

- K" und K2 gleich oder verschieden sind und unabhéngig voneinander aus der Gruppe Wasserstoff, Halo-
gen, C, ,-Alkyl, C, ,-Halogenalkyl, C, ,-Alkoxyalkyl, C, ,-Alkylthioalkyl, -OR’, -SR’, -SOR', -SO,R", -NHR?,
-NR'R? und

{R?),
oot

- X, und X, unabhangig voneinander aus der Gruppe Wasserstoff, Halogen, -CF,, Cyanogruppe und Nitro-
gruppe stammen,;
- Q" aus der Gruppe -(CH,)-,

(RY,

te: O

(RY, R, (RY,
, fc d fcH }—@ ;
A e e e

— Q% aus der Gruppe -(0),-R®, Cyanogruppe,

& ©);R° =\ (R,
—(O)tCH H —
oot » KT —eded T
N S 5 o R
. , (Rs) _ (R .
(O)n-{'CH,-]-,-NJ : (O)rfCHzM b \©:OXR3
o R '
und \©:oIR“ stammt;

- R" aus der Gruppe Wasserstoff, C,,-Alkyl, C, -Halogenalkyl, Alkenyl, Alkinyl, Heterocyclyl, -CH=0,
-(C=0)-Alkyl und -(C=0)-O-Alkyl stammt;

- R? aus der Gruppe Halogen, C, ,-Alkyl, C, ,-Alkoxy, C, ,-Halogenalkyl und Aryl stammt;

- R® aus der Gruppe Wasserstoff, C, ,-Alkyl, C, ,-Halogenalkyl, C, ,-Alkoxy, Alkenyl, Alkinyl, Heterocyclyl,
-CH=0, -(C=0)-Alkyl und -(C=0)-O-Alkyl stammt;

- R* aus der Gruppe Halogen, C, ,-Alkyl und C, ,-Alkoxyalkyl stammt;

- R° und R® unabhangig voneinander aus der Gruppe Wasserstoff, Halogen, C,_-Alkyl, C, ,-Halogenalkyl
stammen;

- R” und R® unabhéangig voneinander aus der Gruppe Wasserstoff und Halogen stammen;

—n 0 oder 1 bedeutet;

—1i,j, p, g und t unabhangig 0, 1, 2, 3 oder 4 sein kénnen;

—-r0, 1, 2 oder 3 bedeutet;

’

sowie jegliche beliebige N-Oxyde, geometrische und/oder optische Isomere, Enantiomere und/oder Diastere-
omere, tautomere Formen, Salze und Metall- und Nichtmetallkomplexe der Verbindungen der oben definierten
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Formel (1).

[0009] Die tautomeren Formen der Verbindung der Formel (), wie diejenigen, die oben definiert wurden, sind
ebenfalls von der Erfindung umfaflt. Unter tautomeren Formen sollen alle isomeren Formen verstanden wer-
den, die in dem Werk "The Tautomerism of Heterocycles, Advances in Heterocyclic Chemistry, Ergdnzungs-
band 1, von J Elguero, C. Martin, A. R. Katritsky und P Linda, verlegt bei Academic Press, New York, 1976,
Seiten 1-4, beschrieben sind.

[0010] Es werden die folgenden allgemeinen Ausdriicke verwendet, die im Zusammenhang mit der vorliegen-
den Erfindung die folgenden Bedeutungen annehmen:
— Halogen bedeutet Fluor, Chlor, Brom oder lod;
— Alkenyl- und Alkinylreste, sowie Gruppen, die solche Reste beinhalten, enthalten, falls nicht anders er-
wahnt, 2 bis 6 Kohlenstoffatome in einer geraden oder verzweigten Kette und sind gegebenenfalls substi-
tuiert;
— der Begriff "Aryl" bedeutet Phenyl oder Naphthyl;
— der Begriff "Heterocyclyl" bedeutet einen flinf- oder sechsgliedrigen gesattigten oder teilweise ungesattig-
ten oder aromatischen Ring, der ein oder zwei Heteroatome aus der Gruppe N, O und S, die gleich oder
verschieden sein kénnen, enthalt.

[0011] Vorzugsweise betrifft die vorliegende Erfindung Picolinsdurederivate der allgemeinen Formel (1), in der
die verschiedenen Substituenten unabhangig voneinander folgendermallen gewahlt werden kénnen:
— X" und X2 der allgemeinen Formel (1) kénnen jeweils ein Wasserstoffatom bedeuten;
—Y und G der allgemeinen Formel (I) kbnnen mit dem Kohlenstoff 3 und 4 einen Ring bilden, der aus den
Strukturen A bis C ausgewahlt ist;
— Q' der allgemeinen Formel (1) kann aus der Gruppe

RY, RY,

f%ﬁ@ und f‘*‘ek‘@f

gewahlt werden,
— wobei die anderen Substituenten wie oben definiert sind,

sowie deren beliebige N-Oxide, geometrische und/oder optische Isomere, Enantiomere und/oder Diastereo-
mere, tautomere Formen, Salze und Metall- und Nicht-metallkomplexe.

[0012] Starker bevorzugt betrifft die vorliegende Erfindung Picolinsaurederivate der allgemeinen Formel (I)
wie oben definiert, die die folgenden Eigenschaften aufweisen:
- X" und X2 bedeuten jeweils Wasserstoff,
—Y und G bilden zusammen mit dem Kohlenstoff 3 und 4 einen finfgliedrigen Ring, der aus den Strukturen
A bis C ausgewahlt ist,
- Q" wird aus der Gruppe

R, R,
tod O o 4oy

ausgewahlt;

sowie deren beliebige N-Oxide, geometrische und/oder optische Isomere, Enantiomere und/oder Diastereo-
mere, tautomere Formen, Salze und Metall- und Nichtmetallkomplexe.

[0013] Noch starker bevorzugt betrifft die vorliegende Erfindung Picolinsdurederivate der allgemeinen Formel
(I) wie oben definiert mit den folgenden Eigenschaften:

- X" und X2 bedeuten jeweils Wasserstoff,

—Y und G bilden zusammen mit dem Kohlenstoff 3 und 4 einen flinfgliedrigen Ring, der aus
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L0 uma WO
3

ausgewahlt ist, worin

— X Wasserstoff bedeutet

— K" und K2 unabhéngig voneinander aus der Gruppe Wasserstoff, Alkyl und N,N-Dialkylamino stammen;
— Q" aus der Gruppe

(RY),

o o 40T

stammt,

sowie deren beliebige N-Oxide, geometrische und/oder optische Isomere, Enantiomere und/oder Diastereo-
mere, tautomere Formen, Salze und Metall- und Nicht-metallkomplexe.

[0014] Noch starker bevorzugt betrifft die vorliegende Erfindung Picolinsdurederivate der allgemeinen Formel
(I) wie oben definiert mit den folgenden Eigenschaften:

- X" und X2 bedeuten jeweils Wasserstoff,

—Y und G bilden kdnnen gemeinsam mit dem Kohlen stoff 3 und 4 einen flinfgliedrigen Ring der Formel A

J
X\
N
4 K/O
3
A
bilden,
worin:
— J Sauerstoff bedeutet,

— X Wasserstoff bedeutet;
- Q" aus der Gruppe

Y

stammt,

sowie deren beliebige N-Oxide, geometrische und/oder optische Isomere, Enantiomere und/oder Diastereo-
mere, tautomere Formen, Salze und Metall- und Nicht-metallkomplexe.

[0015] Die Verbindung der allgemeinen Formel (1) kann je nach der Anzahl der Asymmetriezentren in die Ver-
bindung in einer oder mehreren optischen isomeren oder chiralen Formen vorliegen. Die vorliegende Erfindung
beinhaltet daher auch alle optischen Isomere sowie ihre razemischen oder scalemischen Mischungen (als sca-
lemisch bezeichnet man eine Mischung von Enantiomeren in verschiedenen Verhaltnissen) sowie die Mi-
schungen aller moglichen Stereoisomere in allen Verhaltnissen, darunter auch die razemische Mischung. Die
Trennung der Diastereomere und/oder der optischen Isomeren kann nach bekannten Verfahren erfolgen (E.
Eliel s.0.).

[0016] Die vorliegende Erfindung betrifft auch das Verfahren zur Herstellung der Verbindung der allgemeinen
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Formel (I). GemaR einem weiteren Aspekt der vorliegenden Erfindung wird daher ein Verfahren zur Herstellung
einer Verbindung der allgemeinen Formel (I) wie oben definiert bereitgestellt, dadurch gekennzeichnet, dal
man eine Verbindung der allgemeinen Formel (I1)

in der X', X?, Q" und Q? wie oben definiert sind und W NH, oder N, bedeutet,
mit einer Phosgen- oder Thiophosgenldsung, einem Saurehalogenid oder einem Keton in Gegenwart eines L6-
sungsmittels umsetzt.

[0017] Insbesondere kann eine Verbindung der allgemeinen Formel (I) mit der folgenden Struktur:

(-A)

in der J, X, X', X3, Q" und Q? wie oben definiert sind,

dadurch hergestellt werden, da® man die Verbindung der allgemeinen Formel (Il), in der W NH, bedeutet, in
einem unpolaren aprotischen Losungsmittel umsetzt. Zu geeigneten Losungsmitteln zahlen Kohlenwasser-
stofflésungsmittel wie Benzol und Toluol. Das Verfahren kann bei Rickfluf3 der bei einer Temperatur zwischen
20°C und 200°C durchgefiihrt werden.

[0018] Die Verbindung der allgemeinen Formel (I-C):

(-C)

in der X, K', K2, X3, Q" und Q? wie oben definiert sind,

kann dadurch hergestellt werden, dal® man die Verbindung der allgemeinen Formel (l1), in der W NH, bedeutet,
mit Alkyl- oder Arylketon umsetzt. Das Losungsmittel ist vorzugsweise ein unpolares aprotisches Lésungsmit-
tel. Zu geeigneten Losungsmitteln zahlen Kohlenwasserstofflosungsmittel wie Benzol und Toluol. Das Verfah-
ren kann bei Rickflufd der bei einer Temperatur zwischen 20°C und 200°C durchgefiihrt werden.

[0019] Die Verbindung der allgemeinen Formel (I-B):

1
x_
N:-K
@]
DV

0 (-B)
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in der K, X, X', X2, Q" und Q? wie oben definiert sind,

kann dadurch hergestellt werden, dal® man die Verbindung der allgemeinen Formel (ll), in der W NH, bedeutet,
mit Saurechlorid und einer Base wie Triethylamin umsetzt. Das Lésungsmittel ist vorzugsweise ein chlorhalti-
ges Losungsmittel wie Dichlormethan. Das Verfahren kann bei Raumtemperatur oder bei einer Temperatur
zwischen —10°C und +50°C durchgefuhrt werden, wobei anschlieRend mit einem Amin versetzt wird. Die an-
schlieRende Reduktion des Zwischenprodukts erfolgt mit einem Reduktionsmittel wie Triphenylphosphin oder
Natriumborhydrid in einem alkoholischen Lésungsmittel wie Ethanol oder THF.

[0020] Aufgrund dieser allgemeinen Beschreibungen kann der Fachmann aufgrund seiner allgemeinen
Kenntnisse der organischen Chemie leicht die anderen Verbindungen der Formeln (I-D) bis (I-F) aus den in der
Beschreibung angegebenen Daten herstellen.

[0021] Erfindungsgemal ist klar, daf3 die in den obigen Absatzen beschriebenen Reaktionen in einer beliebi-
gen Reihenfolge, die sich fiir die Herstellung der erwiinschten Verbindungen der Formel (1) eignet, durchge-
fuhrt werden kénnen. Die Reihenfolge der Reaktionen wird ganz besonders von den Kompatibilitadtserforder-
nissen der verschiedenen Substituenten am Pyridinkern bestimmt werden. Der Fachmann ist mit den Kompa-
tibilitaten der verschiedenen Reste und Reagentien gut vertraut; er kann sich jedoch weiterhin auf die Herstel-
lungsbeispiele fir die Verbindungen der Formel (), die weiter unten in der vorliegenden Beschreibung be-
schrieben sind, berufen.

[0022] Die Herstellung der Reagentien, die bei den einen oder anderen allgemeinen Herstellungsverfahren
verwendet werden, ist allgemein bekannt und ist allgemein im Stand der Technik spezifisch oder so beschrie-
ben, dal} der Fachmann sie dem gewiinschten Zweck anpassen kann. Der vom Durchschnittsfachmann ver-
wendbare Stand der Technik zur Erzeugung der Bedingungen zur Herstellung der Reagentien findet sich in
zahlreichen allgemeinen Chemiefachbiichern wie "Advanced Organic Chemistry" von J. March, verlegt bei Wi-
ley (1992), "Methoden der organischen Chemie" (Houben-Weyl), verlegt bei Georg Thieme Verlag, oder "Che-
mical Abstracts" verlegt bei der American Chemical Society, sowie 6ffentlich zuganglichen Informationsdaten-
banken.

[0023] Die vorliegende Erfindung betrifft auch fungizide Zusammensetzungen, die eine wirksame Menge ei-
ner Aktivsubstanz der allgemeinen Formel (1) enthalt. Erfindungsgemal wird daher eine fungizide Zusammen-
setzung bereitgestellt, die eine wirksame Menge einer oben definierten Verbindung als Wirkstoff sowie einen
landwirtschaftlich unbedenklichen Trager enthalt.

[0024] In der vorliegenden Beschreibung bedeutet der Begriff "Trager" eine natirliche oder synthetische, or-
ganische oder anorganische Substanz, mit der die Aktivsubstanz zusammengegeben wird, um ihre Ausbrin-
gung auf die Pflanzenteile zu erleichtern. Dieser Trager ist daher im allgemeinen inert und sollte landwirtschaft-
lich unbedenklich sein. Bei dem Trager kann es sich um einen Feststoff oder um eine Flussigkeit handeln. Zu
geeigneten Tragern zahlen zum Beispiel Tone, natirliche oder synthetische Silicate, Silica, Harze, Wachse,
feste Dunger, Wasser, Alkohole, insbesondere Butanol, organische Lésungsmittel, mineralische und pflanzli-
che Ole sowie deren Derivate. Mischungen von solchen Trégern kénnen ebenfalls verwendet werden.

[0025] Die Zusammensetzung kann auch noch zusatzliche Bestandteile enthalten. Insbesondere kann die
Zusammensetzung weiterhin ein Tensid enthalten. Bei dem Tensid kann es sich um einen Emulgator, ein Dis-
pergiermittel oder ein Netzmittel ionischer oder nichtionischer Art oder eine Mischung solcher Tenside handeln.
Zu erwahnen sind zum Beispiel Polyacrylsauresalze, Ligninsulfonsauresalze, Phenolsulfon- oder Naphthalin-
sulfonsauresalze, Polykondensate von Ethylenoxid mit Fettalkoholen oder mit Fettsauren oder mit Fettaminen,
substituierte Phenole (insbesondere Alkylphenole oder Arylphenole), Salze von Sulfobernsteinsdureestern,
Taurinderivate (insbesondere Alkyltaurate), Phosphorsaureester von polyoxyethylierten Alkoholen oder Phe-
nolen, Fettsdureester von Polyolen sowie Derivate der oben genannten Verbindungen, die Sulfat-, Sulfonat-
und Phosphatfunktionen enthalten. Das Vorliegen von mindestens einem Tensid ist tblicherweise unerlaBlich,
wenn der Wirkstoff und/oder der inerte Trager nicht wasserldslich ist/sind und wenn der Grundstoff fiir die Aus-
bringung Wasser ist. Der Tensidgehalt kann vorzugsweise zwischen 5 Gew.-% und 40 Gew.-% betragen.

[0026] Zu zusatzlichen gegebenenfalls vorhandenen Bestandteilen zahlen auch Schutzkolloide, Haftmittel,
Verdickungsmittel, Thixotropierungsmittel, Penetrationsférderer, Stabilisatoren und Sequestriermittel. Ganz
allgemein kdénnen die Wirkstoffe mit allen festen oder flissigen Zusatzstoffen zusammengegeben werden, die
den Ublichen Formulierungstechniken entsprechen.

[0027] Im allgemeinen kann die erfindungsgemalle Zusammensetzung ublicherweise 0,05 bis 99 (Gew.-%)

7/24



DE 602 17 867 T2 2007.07.05

Wirkstoff enthalten.

[0028] Erfindungsgemale Zusammensetzungen kénnen in sehr unterschiedlichen Formen verwendet wer-
den, wie als Aerosol-Dispenser(Fertig-)Kdder, Koderkonzentrat, Vorratskdder, Kapselsuspension, Kaltverne-
belungsmittel, Staub, emulgierbares Konzentrat, Ol-in-Wasser-Emulsion, Wasser-in-Ol-Emulsion, verkapsel-
tes Granulat, Feingranulat, Suspensionskonzentrat zur Saatgutbehandlung, (komprimiertes) Gas, gaserzeu-
gendes Produkt, Koérnerkdder, Granulatkdder, Granulat, HeiRvernebelungsmittel, Makrogranulat, Mikrogranu-
lat, oldispergierbares Pulver, 6lmischbares Suspensionskonzentrat, 6lmischbare Fliissigkeit, Paste, Pflanzen-
stabchen, Plattchenkdder, Trockenbeize, Brockenkdder, pestizidbeschichtetes Saatgut, Raucherkerze, Rau-
cherpatrone, Rauchermittel, Raucherwirfel, Raucherstabchen, Rauchertablette, Raucherdose, I6sliches Kon-
zentrat, 16sliches Pulver, Feuchtbeize, Suspensionskonzentrat (= "Flowable"), Streumittel, ULV-Flissigkeit,
ULV-Suspension, verdampfende Wirkstoffe enthaltendes Produkt, wasserdispergierbares Granulat, wasser-
dispergierbare Tabletten, Schldmmbeize, wasserldsliches Granulat, wasserldsliche Tabletten, Naf3beize und
Spritzpulver.

[0029] Zu diesen Zusammensetzungen zahlen nicht nur die Zusammensetzungen, die mit einem geeigneten
Gerat, wie einem Spritzgerat, fertig auf die zu behandelnde Kultur ausgebracht werden kénnen, sondern auch
die im Handel erhaltlichen konzentrierten Zusammensetzungen, die vor dem Ausbringen auf die Kultur ver-
dinnt werden mussen.

[0030] Die erfindungsgemafen Verbindungen kénnen auch mit einem oder mehreren Insektiziden, Fungizi-
den, Bakteriziden, Attractants, Akariziden oder Pheromonen oder sonstigen biologisch aktiven Verbindungen
vermischt werden. Die so erhaltenen Mischungen weisen ein erweitertes Wirkungsspektrum auf. Insbesondere
weisen die erfindungsgemafien Verbindungen nicht das Problem der Kreuzresistenz mit Strobilurinderivaten
auf, da die erfindungsgemafien Verbindungen an einen unterschiedlichen biochemischen Angriffspunkt, als
dies bei Strobilurinderivaten der Fall ist, angreifen.

[0031] Besonders vorteilhaft sind die Mischungen mit anderen Fungiziden, insbesondere die Mischungen mit
Acibenzolar-S-methyl, Benalaxyl, Benomyl, Blasticidin-S, Bromuconazol, Captafol, Captan, Carbendazim,
Carboxin, Carpropamid, Chlorothalonil, fungizide Zusammensetzungen auf Kupferbasis, Kupferderivate wie
Kupferhydroxid und Kupferoxychlorid, Cyazofamid, Cymoxanil, Cyproconazol, Cyprodinil, Dichloran, Diclocy-
met, Diethofencarb, Difenoconazol, Diflumetorim, Dimethomorph, Diniconazol, Dodemorph, Dodin, Edifen-
phos, Epoxyconazol, Ethaboxam, Ethirimol, Famoxadon, Fenamidon, Fenarimol, Fenbuconazol, Fenhexamid,
Fenpiclonil, Fenpropidin, Fenpropimorph, Ferimzon, Fluazinam, Fludioxonil, Flumetover, Fluquinconazol, Flu-
silazol, Flusulfamid, Flutolanil, Flutriafol, Folpel, Furalaxyl, Furametpyr, Guazatin, Hexaconazol, Hymexazol,
Imazalil, Iprobenphos, Iprodion, Isoprothiolan, Kasugamycin, Mancozeb, Maneb, Mefenoxam, Mepanipyrim,
Metalaxyl und ihre enantiomeren Formen wie Metalaxyl-M, Metconazol, Zink-Metiram, Oxadixyl, Pefurazoat,
Penconazol, Pencycuron, phosphorige Saure und ihre Derivate wie Fosetyl-Al, Phthalid, Probenazol, Prochlo-
raz, Procymidon, Propamocarb, Propiconazol, Pyrimethanil, Pyroquilon, Quinoxyfen, Silthiofam, Simeconazol,
Spiroxamin, Tebuconazol, Tetraconazol, Thiabendazol, Thifluzamid, Thiophanat, zum Beispiel Thiophanat-Me-
thyl, Thiram, Triadimefon, Triadimenol, Triazolpyrimidine, z.B. Cloransulam-Methyl, Flumetsulam, Florasulam,
Metosulam, Tricyclazol, Tridemorph, Trifloxystrobin, Triticonazol, Valinamidderivate wie zum Beispiel Iprovali-
carb und Benthiavalicarb, Vinclozolin, Zineb und Zoxamid, sowie Fungizide der Strobilurinfamilie, zum Beispiel
Azoxystrobin, Kresoxym-Methyl, Metominostrobin, Discostrobin, Dimoxystrobin, Picoxystrobin, Pyraclostrobin
und Trifloxystrobin.

[0032] Die erfindungsgemafien fungiziden Verbindungen kdnnen fir die kurative oder vorbeugende Bekamp-
fung von pflanzenpathogenen Pilzen an Kulturpflanzen verwendet werden. Gemal einem weiteren Aspekt der
vorliegenden Erfindung wird demnach ein Verfahren fir die kurative oder vorbeugende Bekampfung der pflan-
zenpathogene Pilze an Kulturpflanzen verwendet werden, das dadurch gekennzeichnet ist, dal® man auf die
Pflanzensamen oder auf die Pflanzenblatter und/oder die Frichte der Pflanzen oder auf den Boden, in dem
die Pflanze wachst oder wachsen soll, eine wie oben definierte fungizide Zusammensetzung ausbringt.

[0033] Bei ihrer Verwendung gegen pflanzenpathogene Pilze an Kulturpflanzen enthalt die Verbindung eine
wirksame, nicht-phytotoxische Menge einer Aktivsubstanz der allgemeinen Formel (1).

[0034] Unter dem Begriff "wirksame und nicht-phytotoxische Menge" versteht man solch eine Menge an er-
findungsgemaler Zusammensetzung, die ausreicht, um die auf den Kulturpflanzen vorkommenden Pilze bzw.
die Pilze, die auf den Kulturpflanzen vorkommen kdnnen, zu bekdmpfen oder abzutéten und die keine nen-
nenswerten Phytotoxizitatssymptome an diesen Kulturen hervorruft. Solch eine Menge kann je nach dem zu
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bekdmpfenden Pilz, der Kulturpflanzenart, den Witterungsbedingungen und den in der erfindungsgemalien
fungiziden Zusammensetzung mitverwendeten Verbindungen innerhalb weiter Grenzen schwanken.

[0035] Diese Menge kann mit Hilfe von systematischen Feldversuchen bestimmt werden, wobei diese leicht
vom Fachmann durchzufiihren sind.

[0036] Das erfindungsgemafie Behandlungsverfahren eignet sich fiir die Behandlung von Vermehrungsma-
terial wie Knollen und Rhizome, jedoch auch von Samen, Linkpflanzen, pikierten Jungpflanzen, Pflanzen oder
pikierten Pflanzen. Dieses Behandlungsverfahren kann sich auch fur die Behandlung von Wurzeln eignen. Das
erfindungsgemafe Behandlungsverfahren kann sich auch fiir die Behandlung der oberirdischen Pflanzenteile
eignen, wie Stdmme, Stengel oder Halme, Blatter, Bluten und Frichte der jeweiligen Pflanze.

[0037] Unter den Pflanzen, auf die das erfindungsgemale Verfahren angewandt werden kann, sind folgende
zu nennen: Baumwolle, Flachs, Rebe, Fruchtkulturen wie Rosaceae sp. (zum Beispiel Kernobst wie Apfel und
Birnen, jedoch auch Steinobst wie Aprikosen, Mandeln und Pfirsiche), Ribesioidae sp., Juglandaceae sp., Be-
tulaceae sp., Anacardiaceae sp., Fagaceae sp., Moraceae sp., Olaceae sp., Actinidaceae sp., Lauraceae sp.,
Musaceae sp. (zum Beispiel Bananenbdume und Kochbananen), Rubiaceae sp., Theaceae sp., Sterculiceae
sp., Rutaceae sp. (zum Beispiel Zitronen, Orangen und Grapefruit); Leguminosenkulturen wie Solanaceae sp.
(zum Beispiel Tomaten), Liliaceae sp., Asteraceae sp. (zum Beispiel Salatarten), Umbelliferae sp., Cruciferae
sp., Chenopodiaceae sp., Cucurbitaceae sp., Papilionaceae sp. (zum Beispiel Erbsen), Rosaceae sp. (zum
Beispiel Erdbeeren); Hauptkulturarten wie Graminae sp. (zum Beispiel Mais, Getreide wie Weizen, Reis, Gers-
te und Triticale), Asteraceae sp. (zum Beispiel Sonnenblume), Cruciferae sp. (zum Beispiel Raps), Papilio-
naceae sp. (zum Beispiel Soja), Solanaceae sp. (zum Beispiel Kartoffeln), Chenopodiaceae sp. (zum Beispiel
Rote Bete); gartenbauliche und waldbauliche Kulturarten; sowie genetisch modifizierte Homologe dieser Kul-
turarten.

[0038] Unter den Pflanzen und moglichen Erkrankungen dieser Pflanzen, auf die das erfindungsgemafie Ver-

fahren angewandt werden kann, sind folgende zu nennen:
— Weizen bezuglich der folgenden Samenkrankheiten: Fusariosen (Microdochium nivale und Fusarium ro-
seum), Stinkbrand (Tilletia caries, Tilletia controversa oder Tilletia indica), Septoriose (Septoria nodorum)
und Flugbrand;
— Weizen bezuglich der folgenden Krankheiten der oberirdischen Pflanzenteile: Halmbruchkrankheit (Tape-
sia yallundae, Tapesia acuiformis), Schwarzbeinigkeit (Gaeumannomyces graminis), Fusarium-Ful3krank-
heit (F. culmorum, F. graminarum), Rhizoctonia-Krankheit (Rhizoctonia cerealis), Echter Mehltau (Erysiphe
graminis forma specie tritici), Rostkrankheiten (Puccinia striiformis und Puccinia recondita) sowie Septorio-
sen (Septoria tritici und Septoria nodorum);
— Weizen und Gerste beziglich der Bekdmpfung von Bakterien- und Viruserkrankungen, zum Beispiel
Gerstengelbmosaik;
— Gerste bezuglich der Bekdmpfung der folgenden Samenkrankheiten: Netzfleckenkrankheit (Pyrenophora
gramina, Pyrenophora teres und Cochliobolus sativus), Flugbrand (Ustilago nuda) und Fusariosen (Micro-
dochium nivale und Fusarium roseum)
— Gerste bezuglich der Bekdmpfung der folgenden Krankheiten der oberirdischen Pflanzenteile: Halm-
bruchkrankheit (Tapesia yallundae), Blattfleckenkrankeit (Pyrenophora teres und Cochliobolus sativus),
Echter Mehltau (Erysiphegraminis forma specie hordei), Gerstenzwergrost (Puccinia hordei) sowie Rhyn-
chosporium-Blattdirre (Rhynchosporium secalis);
— Kartoffel bezulglich der Bekampfung von Knollenkrankheiten (insbesondere Helminthosporium solani,
Phoma tuberosa, Rhizoctonia solani, Fusarium solani), Knollenfaule (Phytopthora infestans) und gewisse
Viruserkrankungen (Y-Virus);
— Kartoffel beztglich der Bekémpfung der folgenden Blattkrankheiten: Alternaria-Krankheit (Alternaria sola-
ni), Krautfaule (Phytophthora infestans);
— Baumwolle beziglich der Bekampfung der folgenden Keimlingskrankheiten: Umfallkrankheit, Wurzel-
brand (Rhizoctonia solani, Fusariuna oxysporum) und Wurzelfaule (Thielaviopsis basicola);
— Proteinpflanzen, zum Beispiel Erbsen, bezuglich der Bekdmpfung der folgenden Samenerkrankungen:
Anthraknose (Ascochyta pisi, Mycosphaerella pinodes), Fusariosen (Fusarium oxysporum), Graufaule (Bo-
trytis cinrea) sowie Mehltau (Peronospora pisi);
- Olpflanzen, zum Beispiel Raps, beziiglich der Bekampfung der folgenden Samenerkrankungen: Phoma
lingam, Alternaria brassicae und Sclerotinia sclerotiorum;
— Mais bezuglich der Bekdampfung von Samenerkrankungen: (Rhizopus sp., Penicillium sp., Trichoderma
sp., Aspergillus sp. und Gibberella fujikuroi)
— Flachs bezlglich der Bekdmpfung der Samenerkrankung: Alternaria linicola;
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— Forstbaume beziglich der Bekampfung von Umfallkrankheiten (Fusarium oxysporum, Rhizoctonia solani)
— Reis beziglich der folgenden Krankheiten der oberirdischen Teile: Reisbrennen (Magnaporthe grisea),
Ful3- und Wurzelfaule (Rhizoctonia solani);

— Leguminosenkulturen beziiglich der folgenden Samen- oder Keimlingserkrankungen: Umfallkrankheiten,
Wourzelbrand (Fusarium oxysporum, Fusarium roseum, Rhizoctonia solani, Pythium sp.);

— Leguminosenkulturen beziiglich der Bekampfung der folgenden Erkrankungen der oberirdischen Teile:
Grauschimmel (Botrytis sp.), Echte Mehltauarten (insbesondere Erysiphe cichoracearum, Sphaerotheca fu-
ligina und Leveillula taurica), Fusariosen (Fusarium oxysporum, Fusarium roseum), Blattfleckenkrankheit
(Cladosporium sp.), Alternaria-Blattfleckenkrankheit (Alternaria sp.), Anthraknose (Colletotrichum sp.),
Septoria-Blattfleckenkrankheit (Septoria sp.), Rhizoctonia-Krankheit (Rhizoctonia solani), Mehltauarten
(zum Beispiel Bremia lactucae, Peronospora sp., Pseudoperonospora sp., Phytophthora sp.);

— Obstbaume bezuglich Erkrankungen der oberirdischen Teile: Monilia-Fruchtfaule (Monilia fructigenae, M.
laxa), Schorf (Venturia inaequalis), Echter Mehltau (Podosphaera leucotricha);

— Rebe bezuglich Blatterkrankungen: insbesondere Grauschimmel (Botrytis cinerea), Echter Mehltau (Un-
cinula necator), Schwarzfaule (Guignardia biwelli) und Mehltau (Plasmopara viticola);

— Rote Bete bezlglich der folgenden Erkrankungen der oberirdischen Teile: Cercospora-Blattfleckenkrank-
heit (Cercospora beticola), Echter Mehltau (Erysiphe beticola), Ramularia-Blattfleckenkrankheit (Ramularia
beticola).

[0039] Vorzugsweise werden erfindungsgemal Getreide behandelt. Ebenso bevorzugt fiir die Durchfiihrung
des erfindungsgemafen Verfahrens sind Weizen und Reis.

[0040] Die erfindungsgemale Fungizidzusammensetzung kann auch gegen pilzliche Erkrankungen verwen-
det werden, die auf oder in Holz wachsen kénnen. Unter dem Begriff "Holz" versteht man alle Arten von Holztyp
und alle Arten der Verarbeitung dieses Bauholzes, zum Beispiel Massivholz, verdichtetes Holz, Schichtholz
und Sperrholz. Das erfindungsgemafe Verfahren zur Behandlung von Holz besteht darin, dal} man eine oder
mehrere erfindungsgemafie Verbindungen oder eine erfindungsgemafie Zusammensetzung damit in Kontakt
bringt. Dieses Inkontaktbringen kann die verschiedensten Formen annehmen, wie zum Beispiel die direkte
Aufbringung, Spriihen, Eintauchen, Injektion oder jede andere geeignete Methode.

[0041] Die Dosis an Wirkstoff, die Ublicherweise bei der erfindungsgemafen Behandlung ausgebracht wird,
betragt im allgemeinen und vorteilhafterweise zwischen 10 und 800 g/ha, vorzugsweise zwischen 50 und 300
g/ha fiir die Blattanwendung. Die Dosis an ausgebrachtem Wirkstoff betragt bei der Saatgutbehandlung im all-
gemeinen und vorteilhaft zwischen 2 und 200 g pro 100 kg Saatgut, vorzugsweise zwischen 3 und 150 g pro
100 kg Saatgut. Es versteht sich von selbst, daf? die oben angefiihrten Dosen als veranschaulichende Beispie-
le fur die Erfindung angefuhrt sind. Der Fachmann wird wissen, wie die Aufwandmengen der Art der zu behan-
delnden Nutzpflanze anzupassen sind.

[0042] Die erfindungsgemale fungizide Zusammensetzung kann auch bei der Behandlung von genetisch
modifizierten Pflanzen mit den erfindungsgemafien Verbindungen oder den erfindungsgemaflen agrarchemi-
schen Zusammensetzungen verwendet werden. Genetisch modifizierte Pflanzen sind Pflanzen, in deren Ge-
nom ein heterologes Gen, das fur ein interessierendes Protein codiert, stabil integriert worden ist. Der Aus-
druck "heterologes Gen, das flr ein interessierendes Protein codiert" bedeutet im wesentlichen Gene, die der
transformierten Pflanze neue agronomische Eigenschaften verleihen, oder Gene fiir die Verbesserung der
agronomische Qualitat der transformierten Pflanze.

[0043] Unter den Genen, die den transformierten Pflanzen neue agronomische Eigenschaften verleihen, sind
Gene zu nennen, die eine Toleranz gegen gewisse Herbizide verleihen, Gene, die eine Resistenz gegen ge-
wisse Insekten verleihen, Gene, die eine Toleranz gegen gewisse Krankheiten verleihen usw. Solche Gene
sind insbesondere in den WO 91/02071 und WO 95/06128 beschrieben.

[0044] Unter den Genen, die eine Toleranz gegen gewisse Herbizide verleihen, sind zu nennen: das Bar-Gen,
das eine Toleranz gegen Bialophos verleiht, das Gen, das fir eine entsprechende EPSPS codiert, die eine Re-
sistenz gegen Herbizide mit EPSPS als Angriffspunkt verleiht, wie Glyphosate und seine Salze (US 4,535,060,
US 4,769,061, US 5,094,945, US 4,940,835, US 5,188,642, US 4,971,908, US 5,145,783, US 5,310,667, US
5,312,910, US 5,627,061, US 5,633,435 und FR 2 736 926), das Gen, das fir die Glyphosate-Oxidoreduktase
(US 5,463,175) codiert oder ein Gen, das fir eine HPPD codiert, die eine Toleranz gegen Herbizide mit HPPD
als Angriffspunkt verleiht, wie die Isoxazole, insbesondere Isoxafutol (FR 95/06800 und FR 95/13570), Diketo-
nitrile (EP-A-0 496 630 und EP-A-0 496 631) oder Triketone, insbesondere Sulcotrion (EP-A-0 625 505,
EP-A-0 625 508 und US 5,506,195). Solche Gene, die fir eine HPPD codieren, die eine Toleranz gegen Her-
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bizide mit HPPD als Angriffspunkt verleihen, sind in der Patentanmeldung WO 96/38567 beschrieben. Bei den
Genen, die fur die EPSPS oder die HPPD codieren, insbesondere fur die oben genannten Gene, steht vor der
Sequenz, die fur diese Enzyme codiert, vorteilhaft eine Sequenz, die fiir ein Leitpeptid, insbesondere fur das
Leitpeptid, das als "optimized transit peptid" bekannt ist und das in dem Patent US 5,510,471 beschrieben ist,
codiert.

[0045] Unter den Genen, die neue Insektenresistenzeigenschaften verleihen, sind insbesondere die Gene zu
nennen, die fir die Bt-Proteine, die ausfiihrlich in der Literatur beschrieben sind und dem Fachmann gut be-
kannt sind, codieren, zu nennen. Ebenfalls zu nennen sind die Gene, die fir Proteine aus Bakterien wie Pho-
torabdus (WO 97/17432 und WO 98/08932) codieren.

[0046] Unter den Genen, die neue Krankheitsresistenzeigenschaften verleihen, sind insbesondere zu nen-
nen: die Gene, die fur die Chitinasen, Glucanasen und die Oxalatoxidase codieren, wobei alle diese Proteine
und ihre Codiersequenzen ausfuhrlich in der Literatur beschrieben sind, oder Gene, die fiir antibakterielle
und/oder antifungale Eigenschaften codieren, insbesondere cysteinreiche Peptide mit weniger als 100 Amino-
sauren, wie pflanzliche Thionine und Defensine, und ganz speziell lytische Peptide jeglichen Ursprungs, die
eine oder mehrere Disulfidbriicken zwischen den Cysteinen und Regionen mit basischen Aminosauren enthal-
ten, insbesondere die folgenden lytischen Peptide: Androctonin (WO 97/30082 und PCT/FR98/01814, einge-
reicht am 18. August 1998) oder Drosomicin (PCT/FR98/01462, eingereicht am 8. Juli 1998). Ebenfalls zu nen-
nen sind die Gene, die fur pilzliche Elicitorpeptide, insbesondere die Elicitine (Kamoun et al., 1993; Panabieres
et al., 1995), codieren.

[0047] Unter den Genen, die die Beschaffenheit der modifizierten Pflanzen modifizieren, sind insbesondere
zu nennen: Gene, die den Gehalt an und die Qualitat von gewissen essentiellen Fettsauren (EP-A-0 666 918)
oder den Gehalt und die Qualitat von Proteinen modifizieren, insbesondere in den Blattern und/oder Samen
dieser Pflanzen. Insbesondere zu nennen sind die Gene, die fir Proteine codieren, die reich an schwefelhalti-
gen Aminosauren sind (WO 98/20133; WO 97/41239; WO 95/31554; WO 94/20828 und WO 2/14822).

[0048] Insbesondere kann die erfindungsgemale fungizide Zusammensetzung fiir die Behandlung von ge-
netisch modifizierten Pflanzen verwendet werden, die ein heterologes Gen enthalten, das der Pflanze Krank-
heitsresistenzeigenschaften verleiht. Vorzugsweise verleiht das heterologe Gen der genetisch modifizierten
Pflanze ein Wirkungsspektrum, das das Wirkungsspektrum der erfindungsgemafen Verbindungen vervoll-
standigt. Erfindungsgemal bedeutet der Begriff "vervollstandigendes Spektrum" ein Wirkungsspektrum des
heterologen Gens, das sich von dem Wirkungsspektrum der erfindungsgemalfen Verbindungen unterscheidet
oder ein Wirkungsspektrum, das identische infektiose Agentien betrifft, jedoch eine gleich gute oder verbes-
serte Bekampfungswirkung bei niedrigeren Aufwandmengen an erfindungsgemafRen Verbindungen ermdg-
licht.

[0049] Die erfindungsgemalRen Zusammensetzungen kénnen auch fir die kurative oder vorbeugende Be-
handlung von Pilzkrankheiten, die bei Mensch und Tier auftreten, verwendet werden, wie zum Beispiel Myko-
sen, Dermatosen, Trichophyton-Erkrankungen und Candida-Erkrankungen oder Erkrankungen, die durch As-
pergillus spp. verursacht werden, zum Beispiel von Aspergillus fumigatus.

[0050] Die Aspekte der vorliegenden Erfindung werden nun unter Bezugnahme auf die folgenden Tabellen
von Verbindungen und Beispielen veranschaulicht. Die folgenden Tabellen A und B veranschaulichen auf
nichteinschrankende Art und Weise Beispiele fir erfindungsgemafie fungizide Verbindungen. In den folgenden
Beispielen bedeutet "Smp." "Schmelzpunkt" und wird in °Celsius (°C) ausgedriickt. M + 1 (bzw. M — 1) bedeutet
den Molekilionen-Peak plus oder minus 1 a.m.u. (atomic mass units), wie er in der Massenspektroskopie be-
obachtet wird.
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Beispiele fur das Herstellungsverfahren der Verbindungen der allgemeinen Formel(l)
Beispiel A: Herstellung einer Verbindung der allgemeinen Formel (I-A) Nr. A-1

[0051] 1,3 g (3,3 mmol)4-Amino-3-hydroxy-N-para-[4-(trifluormethyl)phenoxy]phenylpicolinamid (Herstellung
gemal den in WO 0 149 666) beschriebenen Verfahren in 20 ml Triethylorthoformiat wird mit einer katalyti-
schen Menge p-Toluolsulfonsaure drei Stunden lang am RickfluR erhitzt. Nach dem Abkuhlen wurde das Triet-
hylorthoformiat abgedampft und der Riickstand auf Silicagel chromatographiert. Man erhalt 250 mg eines gel-
ben Feststoffs (M + 1 = 400).

Beispiel B: Herstellung einer Verbindung der allgemeinen Formel (I-B) Nr. B-3

[0052] Eine Lésung von 180 mg (1 mmol) 4-Azido-3-hydroxypicolinsaure (Herstellung gemai den in WO 0
149 666) beschriebenen Verfahren in 2 ml Dichlormethan wird bei 0°C mit 0,4 ml (3 mmol) Triethylamin und
anschlieend mit 0,27 ml (2,2 mmol) Pivaloylchlorid versetzt. Die erhaltene Lésung wird eine Stunde lang bei
Raumtemperatur gerihrt und mit 0,1 ml (0,9 mmol) 3-Bromanilin versetzt. Der Ansatz wird (iber Nacht bei
Raumtemperatur geriihrt, mit Kochsalzlésung gewaschen, getrocknet und vom Ldsungsmittel befreit. 85 mg
(0,2 mmol) des Riickstands werden in 5 ml Tetrahydrofuran geldst. Diese Losung wird mit 480 mg (0,4 mmol)
PS-PPh, versetzt. Der Ansatz wird zwei Tage lang bei Raumtemperatur gertihrt und filtriert. Das Harz wird ge-
waschen und das Filtrat wird vom Lésungsmittel befreit. Durch Reinigung des Riickstand an Silica erhalt man
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35 mg (44% Ausbeute) eines cremefarbenen Feststoffs (M + 1 = 374).
Beispiele flr die biologische Wirksamkeit der erfindungsgemafien Verbindungen
Beispiel 1: In-vivo-Test an Alternaria brassicae (Kruziferen-Blattfleckenkrankheit):

[0053] Eine walrige Suspension mit einer Testwirksubstanzkonzentration von 1,5% wird dadurch erhalten,
dal man die Wirksubstanz fein in einer Formulierung des Suspensionskonzentratstyps vermahit. Diese walk-
rige Suspension wird anschlielend so mit Wasser verdiinnt, dafs man zu der gewlinschten Wirksubstanzkon-
zentration gelangt. Radieschenpflanzen (Sorte Pernot) in Aufzuchtschalen, die auf ein Torfsubstrat-Puzzolan-
erde-Substrat (50/50) ausgesat und bei 18-20°C herangezogen wurden, werden im Keimblattstadium dadurch
behandelt, da® man sie mit der oben beschriebenen walirigen Suspension bespriht. Als Kontrollen verwen-
dete Pflanzen werden mit einer walrigen Lésung, die keine Aktivsubstanz enthalt, behandelt.

[0054] Nach 24 Stunden wurden die Pflanzen durch Bespriithen mit einer waldrigen Suspension von Alternaria
brassicae-Sporen (40 000 Sporen pro cm?®) inokuliert. Die Sporen stammen von einer 12-13 Tage alten Kultur.
Die inokulierten Radieschenpflanzen werden 6-7 Tage bei ungefahr 18°C unter hoher Luftfeuchtigkeit inku-
biert. 6 bis 7 Tage nach der Inokulation wird im Vergleich mit den Kontrollpflanzen bonitiert. Unter diesen Be-
dingungen wird bei einer Dosis von 500 g/ha bei einigen erfindungsgemafien Verbindungen ein guter (mindes-
tens 50%iger) oder vollstandiger Schutz erzielt.

Beispiel 2: In-vivo-Test an Septoria nodorum (Spelzenbrdune des Weizens):

[0055] Eine walrige Suspension mit einer Testwirksubstanzkonzentration von 1,5% wird dadurch erhalten,
dafl man die Wirksubstanz fein in einer Formulierung des Suspensionskonzentratstyps vermahlt. Diese wald-
rige Suspension wird anschliefend so mit Wasser verdinnt, dal® man zu der gewlinschten Wirksubstanzkon-
zentration gelangt.

[0056] Weizenpflanzen (Sorte Scipion) in Aufzuchtschalen, die auf ein Torfsubstrat-Puzzolanerde-Substrat
(50/50) ausgesat und bei 12°C herangezogen wurden, werden im Ein-Blatt-Stadium (Lange 10 cm) dadurch
behandelt, da® man sie mit der oben beschriebenen walirigen Suspension bespriiht.

[0057] Nach 24 Stunden wurden die Pflanzen durch Besprihen mit einer walirigen Suspension von Septoria
nodorum-Sporen (500 000 Sporen pro cm?®) inokuliert. Die Sporen stammen von einer 7 Tage alten Kultur. Die
inokulierten Weizenpflanzen werden 72 Stunden bei ungefahr 18°C unter hoher Luftfeuchtigkeit und anschlie-
Rend 14 Tage bei 90% relativer Luftfeuchtigkeit inkubiert.

[0058] 15 bis 20 Tage nach der Inokulation wird im Vergleich mit den Kontrollpflanzen bonitiert. Unter diesen
Bedingungen wird bei einer Dosis von 500 g/ha bei einigen erfindungsgemafen Verbindungen ein guter (min-
destens 50%iger) oder vollstandiger Schutz erzielt.

Beispiel 3: In-vivo-Test an Erisyphe graminis f.sp. tritici (Echter Mehltau des Weizens)

[0059] Eine walrige Suspension mit einer Testwirksubstanzkonzentration von 1,5% wird dadurch erhalten,
dal® man die Wirksubstanz fein in einer Formulierung des Suspensionskonzentratstyps vermahit. Diese walk-
rige Suspension wird anschlieRend so mit Wasser verdinnt, dal® man zu der gewlinschten Wirksubstanzkon-
zentration gelangt. Weizenpflanzen (Sorte Audace) in Aufzuchtschalen, die auf ein Torfsubstrat-Puzzolaner-
de-Substrat (50/50) ausgesat und bei 12°C herangezogen wurden, werden im Ein-Blatt-Stadium (Lange 10
cm) dadurch behandelt, dafs man sie mit der oben beschriebenen wafirigen Suspension bespriiht.

[0060] Nach 24 Stunden wurden die Pflanzen durch Bestauben mit Sporen von Erisyphe graminis f.sp. tritici
inokuliert, wobei das Bestauben mit befallenen Pflanzen erfolgt.

[0061] 7 bis 14 Tage nach der Inokulation wird im Vergleich mit den Kontrollpflanzen bonitiert. Unter diesen
Bedingungen wird bei einer Dosis von 500 g/ha bei einigen erfindungsgemafen Verbindungen ein guter (min-
destens 50%iger) oder vollstandiger Schutz erzielt.

Beispiel 4: In-vivo-Test an Septoria tritici (Septoria-Blattfleckenkrankheit des Weizens)

[0062] Eine walrige Suspension mit einer Testwirksubstanzkonzentration von 1,5% wird dadurch erhalten,

17/24



DE 602 17 867 T2 2007.07.05

dafl man die Wirksubstanz fein in einer Formulierung des Suspensionskonzentratstyps vermahlt. Diese wald-
rige Suspension wird anschliefend so mit Wasser verdinnt, dal® man zu der gewlinschten Wirksubstanzkon-
zentration gelangt. Weizenpflanzen (Sorte Audace) in Auf zuchtschalen, die auf ein Torfsubstrat-Puzzolaner-
de-Substrat (50/50) ausgesat und bei 12°C herangezogen wurden, werden im Ein-Blatt-Stadium (Lange 10
cm) dadurch behandelt, dal? man sie mit der oben beschriebenen wafirigen Suspension bespruht. Als Kontrol-
len verwendete Pflanzen werden mit einer waflirigen Losung, die keine Aktivsubstanz enthalt, behandelt.

[0063] Nach 24 Stunden werden die Pflanzen dadurch inokuliert, daf® man sie mit einer walirigen Suspension
von Septoria tritici-Sporen (500 000 Sporen pro ml) bespriiht. Die Sporen stammen von einer 15 Tage alten
Kultur und werden in einer Nahrldsung suspendiert, die aus folgendem besteht:

-1,5 g/l Gelatine

— 0,5 g/l Natriumoleat

—-24 g/l PDB

[0064] Die inokulierten Weizenpflanzen werden 72 Stunden bei ungefahr 20°C und bei 100% relativer Luft-
feuchtigkeit und anschlief3end 15 Tage lang bei 80% relativer Luftfeuchtigkeit inkubiert.

[0065] 15 bis 20 Tage nach der Inokulation wird im Vergleich mit den Kontrollpflanzen bonitiert. Unter diesen
Bedingungen wird bei einer Dosis von 500 g/ha bei einigen erfindungsgemafen Verbindungen ein guter (min-
destens 50%iger) Schutz erzielt.

Beispiel 5: In-vivo-Test an Drechslera teres (Netzfleckenkrankheit der Gerste)

[0066] Eine walrige Suspension mit einer Testwirksubstanzkonzentration von 1,5% wird dadurch erhalten,
dafl man die Wirksubstanz fein in einer Formulierung des Suspensionskonzentratstyps vermahlt. Diese wald-
rige Suspension wird anschliefend so mit Wasser verdinnt, dal® man zu der gewlinschten Wirksubstanzkon-
zentration gelangt. Gerstenpflanzen (Sorte Express) in Aufzuchtschalen, die auf ein Torfsubstrat-Puzzolaner-
de-Substrat (50/50) ausgesat und bei 12°C herangezogen wurden, werden im Ein-Blatt-Stadium (Lange 10
cm) dadurch behandelt, dal? man sie mit der oben beschriebenen wafirigen Suspension bespruht. Als Kontrol-
len verwendete Pflanzen werden mit einer waflirigen Losung, die keine Aktivsubstanz enthalt, behandelt.

[0067] Nach 24 Stunden werden die Pflanzen dadurch inokuliert, daf} man sie mit einer wairigen Suspension
von Dreschslera teres-Sporen (12 000 Sporen pro ml) bespriiht. Die Sporen stammen von einer 12 Tage alten
Kultur. Die inokulierten Weizenpflanzen werden 24 Stunden bei ungefahr 20°C und bei 100 relativer Luftfeuch-
tigkeit und anschlief’end 12 Tage lang bei 80% relativer Luftfeuchtigkeit inkubiert.

[0068] 12 Tage nach der Inokulation wird im Vergleich mit den Kontrollpflanzen bonitiert. Unter diesen Bedin-
gungen beobachtet man bei einer Dosis von 500 g/ha bei einigen erfindungsgemafien Verbindungen ein guten
(mindestens 50%igen) Schutz.

Beispiel 6: In-vivo-Test an Rhynchosporium secalis (Rhynchosporium-Blattdirre des Getreides):

[0069] Eine walrige Suspension mit einer Testwirksubstanzkonzentration von 1,5% wird dadurch erhalten,
dafl man die Wirksubstanz fein in einer Formulierung des Suspensionskonzentratstyps vermahlt. Diese wald-
rige Suspension wird anschliefend so mit Wasser verdinnt, dal® man zu der gewlinschten Wirksubstanzkon-
zentration gelangt. Gerstenpflanzen (Sorte Express oder Barrack) in Aufzuchtschalen, die auf ein Torfsubst-
rat-Puzzolanerde-Substrat (50/50) ausgesat und bei 12°C herangezogen wurden, werden im Ein-Blatt-Stadi-
um (Lange 10 cm) dadurch behandelt, dal’ man sie mit der oben beschriebenen walrigen Suspension be-
spruht. Als Kontrollen verwendete Pflanzen werden mit einer warigen Lésung, die keine Aktivsubstanz ent-
halt, behandelt.

[0070] Nach 24 Stunden werden die Pflanzen dadurch inokuliert, da} man sie mit einer walirigen Suspension
von Rhynchosporium secalis-Sporen (800 000 Sporen pro ml) bespriht. Die inokulierten Weizenpflanzen wer-
den 48 Stunden bei ungefahr 20°C und bei 100 relativer Luftfeuchtigkeit und anschlieRend 12/14 Tage lang bei
80% relativer Luftfeuchtigkeit inkubiert.

[0071] 12/14 Tage nach der Inokulation wird im Vergleich mit den Kontrollpflanzen bonitiert. Unter diesen Be-

dingungen beobachtet man bei einer Dosis von 500 g/ha bei einigen erfindungsgemafen Verbindungen ein
guten (mindestens 50%igen) Schutz.
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Beispiel 7: In-vivo-Test an Puccinia recondite (Braunrost des Weizens):

[0072] Eine walrige Suspension mit einer Testwirksubstanzkonzentration von 1,5% wird dadurch erhalten,
dafl man die Wirksubstanz fein in einer Formulierung des Suspensionskonzentratstyps vermahlt. Diese wald-
rige Suspension wird anschliefend so mit Wasser verdinnt, dal® man zu der gewlinschten Wirksubstanzkon-
zentration gelangt. Weizenpflanzen (Sorte Scipion) in Aufzuchtschalen, die auf ein Torfsubstrat-Puzzolaner-
de-Substrat (50/50) ausgesat und bei 12°C herangezogen wurden, werden im Ein-Blatt-Stadium (Lange 10
cm) dadurch behandelt, dal? man sie mit der oben beschriebenen wafirigen Suspension bespruht. Als Kontrol-
len verwendete Pflanzen werden mit einer waflirigen Losung, die keine Aktivsubstanz enthalt, behandelt.

[0073] Nach 24 Stunden werden die Pflanzen dadurch inokuliert, daf} man sie mit einer wairigen Suspension
von Puccinia recondita-Sporen (150 000 Sporen pro ml) bespriht. Die inokulierten Weizenpflanzen werden 24
Stunden bei ungefahr 20°C und bei 100 relativer Luftfeuchtigkeit und anschlieRend 10 Tage lang bei 70% re-
lativer Luftfeuchtigkeit inkubiert.

[0074] 10 Tage nach der Inokulation wird im Vergleich mit den Kontrollpflanzen bonitiert. Unter diesen Bedin-
gungen beobachtet man bei einer Dosis von 500 g/ha bei einigen erfindungsgemafien Verbindungen ein guten
(mindestens 50%igen) Schutz.

Beispiel 8: In-vivo-Test an Botrytis cinerea (Grauschimmel der Gurke):

[0075] Eine walrige Suspension mit einer Testwirksubstanzkonzentration von 1,5% wird dadurch erhalten,
dafl man die Wirksubstanz fein in einer Formulierung des Suspensionskonzentratstyps vermahlt. Diese wald-
rige Suspension wird anschliefend so mit Wasser verdinnt, dal® man zu der gewlinschten Wirksubstanzkon-
zentration gelangt. Gurkenpflanzen (Sorte Marketer) in Aufzuchtschalen, die auf ein Torfsubstrat-Puzzolaner-
de-Substrat (50/50) ausgesat und bei 18-20°C herangezogen wurden, werden im Keimblattstadium Z11 da-
durch behandelt, da® man sie mit der oben beschriebenen wafirigen Suspension bespriiht. Als Kontrollen ver-
wendete Pflanzen werden mit einer walrigen Lésung, die keine Aktivsubstanz enthalt, behandelt.

[0076] Nach 24 Stunden werden die Pflanzen dadurch inokuliert, dafs man Tropfen einer walrigen Suspen-
sion von Botrytis cinerea-Sporen (150 000 Sporen pro ml) auf die Blattoberseite ablegt. Die Sporen stammen
von einer 15 Tage alten Kultur und sind in einer Nahrlésung suspendiert, die aus folgendem besteht:

— 20 g/l Gelatine

— 50 g/l Rohrzucker

—2g/INH,NO,

-1 g/l KH,PO,

[0077] Die inokulierten Gurkenpflanzen werden 5/7 Tage in einer Klimakammer bei 15-11°C (Tag/Nacht) und
80% relativer Luftfeuchtigkeit stehen gelassen.

[0078] 5/7 Tage nach der Inokulation wird im Vergleich mit den Kontrollpflanzen bonitiert. Unter diesen Bedin-
gungen beobachtet man bei einer Dosis von 500 g/ha bei einigen erfindungsgemafien Verbindungen ein guten
(mindestens 50%igen) Schutz.

Patentanspriiche

1. Verbindung der allgemeinen Formel (1):

NH\Q1/02

(I) .

in der:
—Y und G gemeinsam mit den Kohlenstoffatomen 3 und 4 einen 5- oder 6-gliedrigen Ring bilden, der aus einer
der folgenden Strukturen A bis F ausgewahlt ist:
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N ..._< = N L\/ K
N | 4 ltjk\/ .

N , , 4§/o ,
3 3 3
A B c
J J X K
X J X K’ :
o ‘NJ\AKZ and NJYJ
4'\/0 K/

3
D

.
o

el
¢

worin:
— J unabhangig Sauerstoff oder Schwefel bedeutet;
— X aus der Gruppe Wasserstoff, C, ,-Alkyl und C, ,-Halogenalkyl stammt;

- K" und K? gleich oder verschieden sind und unabhéngig voneinander aus der Gruppe Wasserstoff, Halogen,
C,-Alkyl, C, ,-Halogenalkyl, C, ,-Alkoxyalkyl, C, ,-Alkylthioalkyl, -OR', -SR', -SOR', -SO,R’, -NHR?, -NR'R?

und

(R3),
B2 WA

- X, und X, unabhangig voneinander aus der Gruppe Wasserstoff, Halogen, -CF,, Cyanogruppe und Nitrogrup-

pe stammen;
- Q aus der Gruppe ~(CH,),-,

(RY), R, R,

— Q% aus der Gruppe -(0),-R®, Cyanogruppe,

® O R =\ )
—orfed{ 4T o5
N . S 0 R
— s S (Rs)l — (R5)| .
(0),,—{—CH2-]TN\j’ , (0),,-{0:-«2}]_@' | \©:0XRB
o__R* '
und QOIR“ stammt ;

- R'" aus der Gruppe Wasserstoff, C,,-Alkyl, C,,-Halogenalkyl, Alkenyl, Alkinyl, Heterocyclyl, -CH=0,

-(C=0)-Alkyl und -(C=0)-O-Alkyl stammt;

- R? aus der Gruppe Halogen, C, ,-Alkyl, C, ,-Alkoxy, C, ,-Halogenalkyl und Aryl stammt;
- R® aus der Gruppe Wasserstoff, C,,-Alkyl, C,,-Halogenalkyl, C,,-Alkoxy, Alkenyl, Alkinyl, Heterocyclyl,

-CH=0, -(C=0)-Alkyl und -(C=0)-O-Alkyl stammt;
- R* aus der Gruppe Halogen, C, ,-Alkyl und C, ,-Alkoxyalkyl stammt;

- R®und R® unabhangig voneinander aus der Gruppe Wasserstoff, Halogen, C, ,-Alkyl, C, ,-Halogenalkyl stam-
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men;
- R” und R® unabhéngig voneinander aus der Gruppe Wasserstoff und Halogen stammen;

—n 0 oder 1 bedeutet;

—1i,j, p, g und t unabhangig 0, 1, 2, 3 oder 4 sein kénnen;

-r0, 1, 2 oder 3 bedeutet;

sowie jegliche beliebige N-Oxyde, geometrische und/oder optische Isomere, Enantiomere und/oder Diastere-
omere, tautomere Formen, Salze und Metall- und Nichtmetallkomplexe der Verbindungen der oben definierten
Formel (1).

2. Verbindung nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daR X" und X? ein Wasserstoffatom bedeuten.

3. Verbindung nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dal® Y und G mit dem Kohlenstoff 3 und
4 einen Ring aus der Gruppe der Strukturen A bis C bilden.

4. Verbindung nach einem der vorhergehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dak Q' aus der
Gruppe

(R, (R,

stammt.

5. Verbindung nach einem der vorhergehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dal}:
- X" und X2 jeweils Wasserstoff bedeuten,
—Y und G gemeinsam mit dem Kohlenstoff 3 und 4 einen 5-gliedrigen Ring aus der Gruppe der Strukturen A
bis C bilden,
- Q" aus der Gruppe

R, R,
fodr o oy

stammt.

6. Verbindung nach Anspruch 5, dadurch gekennzeichnet, daf3:
- X" und X? jeweils Wasserstoff bedeuten,
—Y und G gemeinsam mit dem Kohlenstoff 3 und 4 einen 5-gliedrigen Ring aus der Gruppe:

.
x, e
N=( N
4§/O und 4§/O
3
C

bedeuten,

worin:

— X Wasserstoff bedeutet

— K" und K2 unabhéngig voneinander aus der Gruppe Wasserstoff, Alkyl und N,N-Dialkylamino stammen;
- Q" aus der Gruppe

(RY,

(R,
o o 4o4CF

stammt.
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7. Verbindung nach Anspruch 6, dadurch gekennzeichnet, daR:
- X" und X? jeweils Wasserstoff bedeuten,
—Y und G gemeinsam mit dem Kohlenstoff 3 und 4 einen 5-gliedrigen Ring der Formel A

X J
\
N
4&/0
3
A

bilden kénnen:

worin:

— J Sauerstoff bedeutet,
— X Wasserstoff bedeutet;
- Q" aus der Gruppe

RY, (R%,
{7
stammt.

8. Verfahren zur Herstellung der Verbindung nach einem der Anspriiche 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet,
daR man eine Verbindung der allgemeinen Formel (11),

w
X! o OH
I
XN H\Q"Qz

© (m

worin X', X?, Q' und Q* wie oben definiert sind und W NH, oder N, bedeutet,
mit einer Phosgen- oder Thiophosgenldsung, einem Saurehalogenid oder einem Keton in Gegenwart eines L6-
sungsmittels umsetzt.

9. Verfahren nach Anspruch 8 zur Herstellung der Verbindung der allgemeinen Formel (I-A)

(-A)
worin J, X, X', X3, Q" und Q? wie oben definiert sind,
dadurch gekennzeichnet, daf} man dabei die Verbindung der allgemeinen Formel (Il), in der W NH, bedeutet,
in einem unpolaren aprotischen Losungsmittel umsetzt.
10. Verfahren nach Anspruch 9, dadurch gekennzeichnet, dal} es sich bei dem Lésungsmittel um ein Koh-
lenwasserstoffldsungsmittel wie Benzol und Toluol handelt und daR es bei RuckfluR oder bei einer Temperatur
zwischen 20°C und 200°C durchgefuhrt wird.

11. Verfahren nach Anspruch 8 zur Herstellung der Verbindung der allgemeinen Formel (I-B):
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(-B)

worin K', X, X', X2, Q" und Q? wie oben definiert sind,

dadurch gekennzeichnet, dal® man dabei die Verbindung der allgemeinen Formel (Il), in der W NH, bedeutet,
mit Saurechlorid und einer Base wie Triethylamin in einem chlorhaltigen Losungsmittel umsetzt, wobei die an-
schlieBende Reduktion des Zwischenprodukts mit einem Reduktionsmittel wie Triphenylphosphin oder Natri-
umborhydrid in einem alkoholischen Lésungsmittel wie Ethanol oder THF erfolgt.

12. Verfahren nach Anspruch 11, dadurch gekennzeichnet, daf} es sich bei dem Lésungsmittel um Dichlor-
methan handelt und dall das Verfahren bei Raumtemperatur oder bei einer Temperatur zwischen -10°C und
+50°C durchgefuhrt wird und anschliefend mit einem Amin versetzt wird.

13. Verfahren nach Anspruch 8 zur Herstellung einer Verbindung der allgemeinen Formel (I-C):

1-0

in der X, K', K2, X3, Q" und Q* wie oben definiert sind,
dadurch gekennzeichnet, dal® man dabei die Verbindung der allgemeinen Formel (Il), in der W NH, bedeutet,
mit Alkyl- oder Arylketon in einem unpolaren aprotischen Lésungsmittel umsetzt.

14. Verfahren nach Anspruch 13, dadurch gekennzeichnet, daB es sich bei dem Losungsmittel um ein Koh-
lenwasserstofflésungsmittel wie Benzol und Toluol handelt und daf es bei Riickflul oder bei einer Temperatur
zwischen 20°C und 200°C durchgefihrt wird.

15. Fungizide Zusammensetzung, die eine wirksame Menge einer Verbindung nach einem der Anspriche
1 bis 7 sowie einen landwirtschaftlich unbedenklichen Trager enthalt.

16. Fungizide Zusammensetzung nach Anspruch 15, die weiterhin ein Tensid enthalt.

17. Fungizide Zusammensetzung nach einem der Anspriiche 15 und 16, die 0,05 Gew.-% bis 99 Gew.-%
Wirkstoff enthalt.

18. Verfahren fir die vorbeugende oder kurative Bekdmpfung der pflanzenpathogenen Pilze in Kulturpflan-
zen, dadurch gekennzeichnet, dal man auf die Pflanzensamen oder auf die Pflanzenblatter und/oder die
Frichte der Pflanzen oder auf den Boden, in dem die Pflanzen wachsen oder wachsen sollen, eine wirksame,
nicht-phytotoxischen Menge einer Zusammensetzung nach einem der Ansprtiche 15 bis 18 ausbringt.

19. Verfahren nach Anspruch 18, wobei die Aufwandmenge des ausgebrachten Wirkstoffs bei Blattbe-
handlungen zwischen 10 g und 800 g Wirkstoff pro Hektar betragt.

20. Verfahren nach Anspruch 19, wobei die Aufwandmenge des ausgebrachten Wirkstoffs bei Blattbe-
handlungen zwischen 50 g und 300 g Wirkstoff pro Hektar betragt.

21. Verfahren nach Anspruch 18, wobei die Aufwandmenge des ausgebrachten Wirkstoffs bei Saatgutbe-
handlungen zwischen 2 g und 200 g Wirkstoff pro 100 kg Saatgut betragt.
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22. Verfahren nach Anspruch 21, wobei die Aufwandmenge des ausgebrachten Wirkstoffs bei Saatgutbe-
handlungen zwischen 3 g und 150 g pro 100 kg Saatgut betragt.

Es folgt kein Blatt Zeichnungen
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