
(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
次の一般式（Ｉ）
　
　
　
〔式中、（ i） Aは式
　
　
（但し Xは同一であるか又は相異なってもよく、ハロゲン原子、低級アルキル基、低級ハ
ロアルキル基、低級アルコキシ基、低級ハロアルコキシ基、シアノ基、ニトロ基、メチル
チオ基、メチルスルフィニル基、メチルスルホニル基、フェノキシ基、アセチルアミノ基
、又はトリフルオロアセチルアミノ基であり、 nは 0又は 1～ 5の整数である）で示される非
置換の又は置換されたフェニル基であるか、あるいは（ ii） Aは式
　
　
　
の 1－ナフチル基又は式
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の 5,6,7,8－テトラヒドロ－ 1－ナフチル基であるか、あるいは（ iii） Aは式
　
　
（但し Xおよび nは前記と同じ意味を有し、 R3は水素原子又はメチル基であり、 kは 1～ 2の
整数を示す）で示される非置換の又は置換されたベンジル基又はフェネチル基であり；さ
らに R1は低級アルキル基、低級アルケニル基、低級アルキニル基又は低級シクロアルキル
基であり、 R2は低級アルキル基、低級シクロアルキル基、式
　
　
（但し mは 0又は 1～ 5の整数、 Yは同一であるか又は相異なっていてもよく、ハロゲン原子
、低級アルキル基、低級ハロアルキル基、低級アルコキシ基、低級ハロアルコキシ基又は
シアノ基である）で示される非置換の又は置換されたフェニル基、又はベンジル基のベン
ゼン環上にハロゲン原子で置換されていてもよいベンジル基あるいは式
　
　
（但し Zは水素原子又は塩素原子である）で示される非置換の又は置換されたピリジル基
である

〕で表される 1－置換－ 4－カルバモイル－ 1,2,4－トリ
アゾール－ 5－オン誘導体。
【請求項２】
一般式（Ｉ）の誘導体が次の一般式（ Ia）
　
　
　
〔式中、 Xは、請求 1で定義されたと同じ意味であり、すなわち Xは同一であるか又は相
異なってもよく、ハロゲン原子、低級アルキル基、低級ハロアルキル基、低級アルコキシ
基、低級ハロアルコキシ基、シアノ基、ニトロ基、メチルチオ基、メチルスルフィニル基
、メチルスルホニル基、フェノキシ基、アセチルアミノ基又はトリフルオロアセチルアミ
ノ基であり、 nは 0又は 1～ 5の整数であり、 R1及び R2は請求 1で定義されたと同じ意味で
あり、すなわち R1は低級アルキル基、低級アルケニル基、低級アルキニル基又は低級シク
ロアルキル基であり、また R2は低級アルキル基、低級シクロアルキル基、式
　
　
（但し、 mは 0又は 1～ 5の整数、 Yは同一であるか又は相異なっていてもよく、ハロゲン原
子、低級アルキル基、低級ハロアルキル基、低級アルコキシ基、低級ハロアルコキシ基又
はシアノ基である）で示される非置換の又は置換されたフェニル基、又はベンジル基のベ
ンゼン環上にハロゲン原子で置換されていてもよいベンジル基、あるいは式
　
　
（但し Zは水素原子又は塩素原子を示す）で示される非置換の又は置換されたピリジル基
である 〕で表される
1－フェニル－ 4－（ N,N－ジ置換カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン誘導体
である請求 1に記載の誘導体。
【請求項３】
一般式（ Ia）の誘導体が次の一般式（ Ia－ 1）
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〔式中、 R1 aが低級アルキル基であり、 R2 aがモノ－ハロ置換あるいはジ－ハロ置換フェニ
ル基であり、 Xaがハロゲン原子、低級アルキル基又は低級ハロアルキル基であり、 nが 0又
は 1～ 2の整数である〕で表される 1－フェニル－ 4－（ N,N－ジ置換カルバモイル）－ 1,2,4
－トリアゾール－ 5－オン誘導体である請求 2に記載の誘導体。
【請求項４】
一般式（ Ia）の誘導体が次の一般式（ Ia－ 1－ 1）
　
　
　
〔式中、 i－ Prはイソプロピル基であり、 R2 aがモノ－ハロ－置換あるいはジ－ハロ－置換
フェニル基であり、 Xaがハロゲン原子、低級アルキル基又は低級ハロアルキル基であり、
nが 0又は 1～ 2の整数である〕で表される 1－フェニル－ 4－（ N,N－ジ置換カルバモイル）
－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン誘導体である請求 2又は 3に記載の誘導体。
【請求項５】
一般式（ Ia－ 1－ 1）の誘導体が次の一般式（ Ia－ 1－ 2）
　
　
　
　
　
〔式中、 i－ Prはイソプロピル基であり、 Tは水素原子又はフッ素原子であり、 Xbは同じで
も異なってもよく、塩素原子、臭素原子、フッ素原子、メチル基、エチル基又はトリフル
オロメチル基であり、 nは 0又は 1～ 2の整数である〕で表される 1－フェニル－ 4－（ N,N－
ジ置換カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン誘導体である請求 4に記載の誘
導体。
【請求項６】
一般式（ Ia－ 1－ 2）の誘導体が 1－フェニル－ 4－（ N－イソプロピル－ N－ 4－フルオロ又
は 2,4－ジフルオロフェニル－カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン；
1－（ 2－クロロフェニル）－ 4－（ N－イソプロピル－ N－ 4－フルオロ又は 2,4－ジフルオ
ロフェニル－カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン、
1－（ 3－クロロフェニル）－ 4－（ N－イソプロピル－ N－ 4－フルオロ又は 2,4－ジフルオ
ロフェニル－カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン、
1－（ 2－フルオロフェニル）－ 4－（ N－イソプロピル－ N－ 4－フルオロ又は 2,4－ジフル
オロフェニル－カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン、
1－（ 2,4－ジフルオロフェニル）－ 4－（ N－イソプロピル－ N－ 4－フルオロ又は 2,4－ジ
フルオロフェニル－カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン、
1－（ 2－フルオロ－ 4－クロロフェニル）－ 4－（ N－イソプロピル－ N－ 4－フルオロ又は 2
,4－ジフルオロフェニル－カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン、
1－（ 2－メチルフェニル）－ 4－（ N－イソプロピル－ N－ 4－フルオロ又は 2,4－ジフルオ
ロフェニル－カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン、
1－（ 2,3－ジメチルフェニル）－ 4－（ N－イソプロピル－ N－ 4－フルオロ又は 2,4－ジフ
ルオロフェニル－カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン、または
1－（ 2－クロロ－ 4－メチルフェニル）－ 4－（ N－イソプロピル－ N－ 4－フルオロ又は 2,4
－ジフルオロフェニル－カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オンである請求 5
に記載の誘導体。
【請求項７】
一般式（ Ia）の誘導体が次の一般式（ Ia－ 2）
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〔式中、 X及び nは請求 1又は 2に定義されたと同じ意味であり、 R1 bは低級アルキル基で
あり、 R2 bは低級シクロアルキル基である〕で表される 1－フェニル－ 4－（ N,N－ジ置換カ
ルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン誘導体である請求 2に記載の誘導体。
【請求項８】
一般式（ Ia－ 2）において Xが塩素原子、フッ素原子、メチル基、エチル基、トリフルオロ
メチル基又はトリフルオロメチルオキシ基であり、 nは 0又は 1～ 2の整数であり、 R1 bはメ
チル基、エチル基、 n－プロピル基又はイソプロピル基であり、 R2 bがシクロプロピル基、
シクロペンチル基又はシクロヘキシル基である一般式（ Ia－ 2）の 1－フェニル－ 4－（ N,N
－ジ置換カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オンである請求 7に記載の誘導体
。
【請求項９】
一般式（Ｉ）の誘導体が次の一般式（ Ib）
　
　
　
〔式中、 Aaは式
　
　
　
の 1－ナフチル基又は式
　
　
　
の 5,6,7,8－テトラヒドロナ－ 1－フチル基であり、 R1及び R2は請求 1に定義されたと同
じ意味であり、すなわち R1は低級アルキル基、低級アルケニル基、低級アルキニル基又は
低級シクロアルキル基であり、また R2は低級アルキル基、低級シクロアルキル基、式
　
　
（但し mは 0又は 1～ 5の整数、 Yは同一であるか又は相異なっていてもよく、ハロゲン原子
、低級アルキル基、低級ハロアルキル基、低級アルコキシ基、低級ハロアルコキシ基又は
シアノ基である）で示される非置換の又は置換されたフェニル基、又はベンジル基のベン
ゼン環上にハロゲン原子で置換されていてもよいベンジル基、あるいは式
　
　
（但し Zは水素原子又は塩素原子を示す）で示される非置換の又は置換されたピリジル基
である〕で表される 1－ナフチル－ 4－（ N,N－ジ置換カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾー
ル－ 5－オン誘導体である請求 1に記載の誘導体。
【請求項１０】
一般式（ Ib）において R1が低級アルキル基、特にイソプロピル基であり、 R2がモノ－ハロ
置換あるいはジ－ハロ置換フェニル基、特に 4－フルオロ又は 2,4－ジフルオロフェニル基
である一般式（ Ib）で表される 1－ナフチル－ 4－（ N,N－ジ置換カルバモイル）－ 1,2,4－
トリアゾール－ 5－オン誘導体である請求 9に記載の誘導体。
【請求項１１】
一般式（Ｉ）の誘導体が次の一般式（ Ic）
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（式中、 Xは、請求 1で定義されたと同じ意味であり、すなわち Xは同一であるか又は相
異なってもよく、ハロゲン原子、低級アルキル基、低級ハロアルキル基、低級アルコキシ
基、低級ハロアルコキシ基、シアノ基、ニトロ基、メチルチオ基、メチルスルフィニル基
、メチルスルホニル基、フェノキシ基、アセチルアミノ基又はトリフルオロアセチルアミ
ノ基であり、 nは 0又は 1～ 5の整数であり、 R1及び R2は請求 1で定義されたと同じ意味で
あり、すなわち R1は低級アルキル基、低級アルケニル基、低級アルキニル基又は低級シク
ロアルキル基であり、また R2は低級アルキル基、低級シクロアルキル基、式
　
　
（但し、 mは 0又は 1～ 5の整数、 Yは同一であるか又は相異なっていてもよく、ハロゲン原
子、低級アルキル基、低級ハロアルキル基、低級アルコキシ基、低級ハロアルコキシ基又
はシアノ基である）で示される非置換の又は置換されたフェニル基、又はベンジル基のベ
ンゼン環上にハロゲン原子で置換されていてもよいベンジル基、あるいは式
　
　
（但し Zは水素原子又は塩素原子を示す）で示される非置換の又は置換されたピリジル基
であり、 R3は水素原子又はメチル基であり、 kは 1又は 2の整数である〕で表される 1－アラ
ルキル－ 4－（ N,N－ジ置換カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン誘導体である
請求 1に記載の誘導体。
【請求項１２】
一般式（ Ic）の誘導体が次の一般式（ Ic－ 1）
　
　
　
（式中、 R1 aが低級アルキル基であり、 R2 aがモノ－ハロ置換あるいはジ－ハロ置換フェニ
ル基であり、 Xaがハロゲン原子、低級アルキル基又は低級ハロアルキル基であり、 nが 0又
は 1～ 2の整数であり、 kは 1又は 2の整数である）で表される 1－アラルキル－ 4－（ N,N－ジ
置換カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン誘導体である請求 11に記載の誘導
体。
【請求項１３】
一般式（ Ic－ 1）の誘導体が次の一般式（ Ic－ 1－ 1）
　
　
　
　
〔式中、 i－ Prはイソプロピル基であり、 Tは水素原子又はフッ素原子であり、 Xbは同じで
も異なってもよく、塩素原子、臭素原子、フッ素原子、メチル基、エチル基又はトリフル
オロメチル基であり、 nが 0又は 1～ 2の整数であり、 R3は水素原子又はメチル基であり、 k
は 1又は 2の整数である〕で表される 1－アラルキル－ 4－（ N,N－ジ置換カルバモイル）－ 1
,2,4－トリアゾール－ 5－オン誘導体である請求 12に記載の誘導体。
【請求項１４】
次の一般式（Ｉ）
　
　
　
〔式中、 A， R1及び R2は請求 1に定義されたと同じ意味である〕で表される 1－置換－ 4－
カルバモイル－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン誘導体を有効成分として含有する除草剤組
成物。
【請求項１５】
請求 2に定義された一般式（ Ia）の 1－フェニル－ 4－（ N,N－ジ置換カルバモイル）－ 1,
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2,4－トリアゾール－ 5－オン誘導体を有効成分として含有する請求 14に記載の除草剤組
成物。
【請求項１６】
請求 9に定義された一般式（ Ib）の 1－ナフチル－ 4－（ N,N－ジ置換カルバモイル）－ 1,
2,4－トリアゾール－ 5－オン誘導体を有効成分として含有する請求 14に記載の除草剤組
成物。
【請求項１７】
請求 11に定義された一般式（ Ic）の 1－アラルキル－ 4－（ N,N－ジ置換カルバモイル）
－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン誘導体を有効成分として含有する請求 14に記載の除草
剤組成物。
【発明の詳細な説明】
技術分野
本発明は、除草剤として有用で新規の 1－置換－ 4－カルバモイル－ 1,2,4－トリアゾール
－ 5－オン誘導体に関し、また該誘導体を活性成分として含有することを特徴とする除草
剤組成物に関する。本発明は化学工業ならびに農業、特に農薬の製造業の分野で有用であ
る。
背景技術
従来、以下に示すように、ある種の 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン誘導体、及びテトラゾ
リノン誘導体が除草活性や殺菌活性を有することは既に知られている。
例えば、既知の 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン誘導体としては、次の文献に記載される化
合物が挙げられる。
（ 1）特開平 7－ 76578号公報には、下記の一般式（ A）で示される化合物が示されている。
一般式（ A）
　
　
　
　
（式中、 Xは酸素原子又は硫黄原子を示し、 R1はハロアルキル基を示し、 R2はシクロアル
キル基、シクロアルキルアルキル基などを示し、 R3は水素原子又はハロゲン原子を示し、
R4はニトリル基又はニトロ基を示し、 R5はハロゲン原子又はヘテロサイクリックアルコキ
シ基などを示す）で表される化合物。
（ 2）特開平 3－ 106865号公報には、下記の一般式（ B）で示される化合物が記載されてい
る。
一般式（ B）
　
　
　
　
（式中、 R1はシクロアルキル基、フェニルアルキル基、ハロゲン原子、置換フェニルで置
換されたアミノカルボニル基などを示し、 R2は水素原子又は低級アルキル基を示し、 R3は
ハロゲン原子、アルキル基などを示す）で表される化合物。
（ 3）特開昭 64－ 29368号公報には、下記の一般式（ C）で示される化合物が記載されてい
る。
一般式（ C）
　
　
　
　
（式中、 Xと Yは酸素原子又は硫黄原子を示し、 R1は水素原子などを示し、 R2は置換されて
もよいフェニル基、アラルキル基などを示し、 R3、 R4は水素原子、アルキル基、又は置換
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してもよいアリール基などを示す）で表される化合物。
（ 4）特開平 6－ 293744号公報には、下記の一般式（ D）で示される化合物が記載されてい
る。
一般式（ D）
　
　
　
　
　
〔式中、 R1は水素原子などを示し、 R2は
　
　
（ R6、 R7はアルキル基、アルケニル基、アルキニル基、シクロアルキル基、アリール基な
どを示す）を示し、 R3は水素原子、アルキル基、ハロアルキル基などを示し、 R4は水素原
子などを示し、 R5はアミノ基又はヒドロキシ基などを示す〕で表される化合物。
また種々の 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン誘導体が次の文献、すなわち（ 5）特開昭 56－ 3
2403号公報；（ 6）特開昭 56－ 53663号公報；（ 7）特開昭 56－ 53662号公報；（ 8）特開昭 5
8－ 23680号公報；（ 9）米国特許第 4705557号明細書；（ 10） PCT国際公開 WO85/01637号公
報；（ 11） PCT国際公開 WO86/02642号公報；（ 12）英国特許第 2230261号公報；（ 13）特開
平 3－ 106865号公報；（ 14）ドイツ特許第 4437049号公報；（ 15）ドイツ特許第 4435476号
公報；（ 16）ドイツ特許第 4431219号公報；（ 17）米国特許第 5035740号明細書；（ 18）特
開平 3－ 181472号公報；（ 19）ドイツ特許第 3920414号公報；（ 20）特開平 3－ 17070号公報
；（ 21）南アフリカ特許第 8805308号公報；（ 22）特開昭 64－ 29368号公報；（ 23）特開昭
63－ 255271号公報；（ 24）特開昭 52－ 118471号公報に示される。
しかしながら、上記の文献（ 1）～（ 24）には、 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン誘導体の 4
位にカルバモイル基を有する化合物は記載されていない。
さらに、テトラゾリノン誘導体としては、次の文献（ 25）～（ 50）に記載される化合物が
知られている。
（ 25）特開昭 62－ 12767号公報には、下記の一般式（ E）で示される化合物が記載されてい
る。
一般式（ E）
　
　
　
（式中、Ｒはシクロアルキル基、フェニル基、ナフチル基などを示し、 R1、 R2は同一又は
相異なり、 C1～ C6－アルキル基、 C5～ C6－アルケニル基、 C5～ C6－シクロアルキル基、 C7
～ C9－アラルキル基を示すか、あるいはハロゲン原子、 C1～ C6－アルキル基または C1～ C6
－ハロアルキル基又は C1～ C6－アルコキシ基などで置換されてもよいフェニル基を示す）
で表される化合物。
（ 26）特開昭 60－ 146879号公報；（ 27）特開平 5－ 331154号公報；（ 28）特開平 5－ 339249
号公報；（ 29）特開平 5－ 331153号公報；（ 30）特開平 6－ 306061号公報；（ 31）特開平 6
－ 199818号公報；（ 32）特開平 7－ 258230号公報；（ 33）特開平 8－ 81459号公報；（ 34）
特開平 8－ 99975号公報；（ 35）特開平 8－ 119947号公報；（ 36）特開平 8－ 119948号公報；
（ 37）特開平 8－ 119950号公報；（ 38）特開平 8－ 119151号公報；（ 39）特開平 8－ 225547
号公報；（ 40）特開平 8－ 311048号公報；（ 41）特開平 8－ 259549号公報；（ 42）米国特許
第 4830661号明細書；（ 43）米国特許第 4956469号明細書；（ 44）米国特許第 5003075号明
細書；（ 45）米国特許第 5019152号明細書；（ 46）ポルトガル特許 101563号明細書；（ 47
）特開平 8－ 119949号公報；（ 48）特開平 8－ 259548号公報；（ 49）米国特許第 5136868号
明細書；（ 50） PCT国際公開 WO85/01939号に示されるテトラゾリノン誘導体。
除草剤の開発においては、作物すなわち有用な栽培植物と雑草との間の除草剤に対する感
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受性の点で差異があることなどに基づいて選択的殺草活性を有する新しい除草活性化合物
を創製することは重要な課題である。ある種の除草活性化合物は、それが高い除草効果を
示しても、作物に薬害を与えるならば除草剤としては満足に使用できる化合物とは言い難
い。従ってこのような欠点のない新しい除草剤の開発が望まれている。これらの点で、前
記した既知の化合物である 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン誘導体ならびにテトラゾリノン
誘導体は、必ずしも満足できる除草剤ではない。従って、本発明の目的は、これらの既知
の除草性化合物に代わり、優れた除草活性のみならず作物に対して極めて低い植物毒性を
示して除草剤として用いるのに安全性をも有する新規な 1－置換－ 4－カルバモイル－ 1,2,
4－トリアゾール－ 5－オン誘導体を提供することにあり、またそれを含有する除草剤を提
供することにある。
発明の開示
本発明者は、上記の目的を達成するために広く研究を行った。その結果、これまでに知ら
れていない数多くの新規な 1－置換－ 4－カルバモイル－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン誘
導体の合成に成功した。また、それらの除草活性とその他の有用性について鋭意検討した
。その結果、驚くべきことに、後記の一般式（ I）で示される新規な 1－置換－ 4－カルバ
モイル－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン誘導体は有用な栽培植物すなわち作物に薬害を与
えることがなく、また低施用量で施用しても優れた除草活性を示すことを見いだした。こ
れらの知見に基づいて本発明は完成されるに至った。
従って、第 1の本発明によれば、次の一般式（ I）
　
　
　
〔式中、（ i） Aは式
　
　
（但し Xは同一であるか又は相異なってもよく、ハロゲン原子、低級アルキル基、低級ハ
ロアルキル基、低級アルコキシ基、低級ハロアルコキシ基、シアノ基、ニトロ基、メチル
チオ基、メチルスルフィニル基、メチルスルホニル基、フェノキシ基、アセチルアミノ基
、又はトリフルオロアセチルアミノ基であり、 nは 0又は 1～ 5の整数である）で示される非
置換の又は置換されたフェニル基であるか、あるいは（ ii） Aは式
　
　
　
1－のナフチル基又は式
　
　
　
の 5,6,7,8－テトラヒドロ－ 1－ナフチル基であるか、あるいは（ iii） Aは式
　
　
（但し Xおよび nは前記と同じ意味を有し、 R3は水素原子又はメチル基であり、 kは 1～ 2の
整数を示す）で示される非置換の又は置換されたベンジル基又はフェネチル基であり；さ
らに R1は低級アルキル基、低級アルケニル基、低級アルキニル基又は低級シクロアルキル
基であり、 R2は低級アルキル基、低級シクロアルキル基、式
　
　
（但し mは 0又は 1～ 5の整数、 Yは同一であるか又は相異なっていてもよく、ハロゲン原子
、低級アルキル基、低級ハロアルキル基、低級アルコキシ基、低級ハロアルコキシ基又は
シアノ基である）で示される非置換の又は置換されたフェニル基、又はベンジル基のベン
ゼン環上にハロゲン原子で置換されていてもよいベンジル基あるいは式
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（但し Zは水素原子又は塩素原子である）で示される非置換の又は置換されたピリジル基
である

〕で表される 1－置換－ 4－カルバモイル－ 1,2,4－トリ
アゾール－ 5－オン誘導体が提供される。
本発明による一般式（ I）の新規な 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン誘導体は、 1,2,4－トリ
アゾール－ 5－オン環の 1位が非置換の又は置換されたフェニル基あるいは 1－ナフチル基
あるいはアラルキル基で置換されており且つその 4位が N,N－ジ置換カルバモイル基で置換
されている点で特徴的な化学構造を有するものである。
前記一般式（ I）の誘導体において、 R1、 R2、 X、および Yの定義において用いる用語「低
級アルキル基」とは、例えば、メチル、エチル、 n－プロピル、イソプロピル、 n－ブチル
、イソブチル、 s－ブチル、 t－ブチル、 n－ペンチル、イソペンチル、 2－メチルブチル、
ネオペンチル、 n－ヘキシル、 4－メチルペンチル、 3－メチルペンチル、 2－メチルペンチ
ル、 3,3－ジメチルブチル、 1,1－ジメチルブチル、 1,3－ジメチルブチル、 2,3－ジメチル
ブチル、 1－エチルブチル、 1－エチル－ 2－メチル－プロピル、 1－メチル－ 1－エチルプ
ロピル、 1－メチル－ 2－エチルプロピル、 2－メチル－ 1－エチルプロピル又は 2－メチル
－ 2－エチルプロピル基のような、炭素数 1～ 6の直鎖状又は分岐状のアルキル基を意味す
る。
前記一般式（ I）に示される R1の定義において用いる用語「低級アルケニル基」は、例え
ば、ビニル、 1－プロペニル、 2－プロペニル、 1－メチル－ 2－プロペニル、 2－メチル－ 2
－プロペニル、 2－エチル－ 2－プロペニル、 2－ブテニル、 1－メチル－ 2－ブテニル、 2－
メチル－ 2－ブテニル、 1－エチル－ 2－ブテニル、 3－ブテニル、 2－ペンテニル、 3－ペン
テニル、 4－ペンテニル、 2－ヘキセニル、 3－ヘキセニル又は 4－ヘキセニルのような、炭
素数 2～ 6個の直鎖状又は分岐状のアルケニル基を意味する。
前記一般式（ I）に示される R1の定義において用いる用語「低級アルキニル基」とは、例
えば、 2－プロピニル、 1－メチル－ 2－プロピニル、 2－ブチニル、 1－メチル－ 2－ブチニ
ル、 1－エチル－ 2－ブチニル、 3－ブチニル、 2－メチル－ 3－ブチニル、 2－ペンチニル、
4－ペンチニル、 2－ヘキシニル、 3－ヘキシニル、 4－ヘキシニル又は 5－ヘキシニル基の
ような、炭素数 3～ 6個の直鎖状又は分岐状のアルキニル基を意味する。
前記一般式（ I）に示される R1及び R2の定義において用いる用語「低級シクロアルキル基
」とは、例えば、シクロプロピル、シクロブチル、シクロペンチル、シクロヘキシル、 2
－メチルシクロプロピル、 2－メチルシクロペンチル又は 2－メチルシクロヘキシル基のよ
うな、分岐鎖を持ってもよい炭素数 3～ 7のシクロアルキル基を意味する。
前記一般式（ I）に示される X及び Yの定義に言われるハロゲン原子とは、塩素、臭素、フ
ッ素又は沃素原子を意味する。
前記一般式（ I）に示される X及び Yの定義において用いる用語「低級ハロアルキル基」と
は、例えば、トリフルオロメチル、クロルメチル、ブロムメチル、ジクロルメチル、ジフ
ルオロメチル、トリクロルメチル、 2－クロルエチル、 2－ブロムエチル、 1， 1－ジフルオ
ロエチル、 2， 2， 2－トリフルオロエチル、 3－クロルプロピル又は 3－ヨードプロピル基
のような、塩素、臭素、フッ素、沃素のようなハロゲン原子 1個又は複数が置換基として
結合した低級アルキル基を示す。
前記一般式（ I）に示される X及び Yの定義において用いる用語「低級アルコキシ基」とは
、例えば、メトキシ、エトキシ、 n－プロポキシ、イソプロポキシ、 n－ブトキシ、 s－ブ
トキシ、 t－ブトキシ、 n－ペンチルオキシ、イソペンチルオキシ又は n－ヘキシルオキシ
基のような、炭素数 1～ 6個の直鎖状又は分岐状のアルコキシ基を意味する。
前記一般式（ I）に示される X及び Yの定義において用いる用語「低級ハロアルコキシ基」
とは、例えば、ジフルオロメトキシ、トリフルオロメトキシ、 2,2,2－トリフルオロエト
キシ基のような炭素数 1～ 6個のハロアルコキシ基を意味する。
前記一般式（ I）に示される R2の定義において用いる用語「ベンジル基」のベンゼン環上
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にハロゲン原子で置換されてもよいベンジル基とは、例えば、ベンジル基、あるいは 2－
クロロベンジル基、 3－クロロベンジル基、 4－クロロベンジル基、 2－フルオロベンジル
基、 3－フルオロベンジル基又は 4－フルオロベンジル基のようなハロベンジル基を意味す
る。
前記一般式（ I）に示される R2の定義において用いる用語「非置換の又は置換されたピリ
ジル基」とは、例えば、 2－ピリジル基、 4－ピリジル基、 5－クロロ－ 2－ピリジル基及び
その他を意味する。
前記の一般式（ I）で表される 1－置換－ 4－カルバモイル－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オ
ン誘導体は、 R1が低級アルキル基であり、 R2がモノ－ハロ置換あるいはジ－ハロ置換フェ
ニル基であり、 Xがハロゲン原子、低級アルキル基又は低級ハロアルキル基であり、 nが 0
又は 1～ 2の整数である一般式（ I）による 1－置換－ 4－カルバモイル－ 1,2,4－トリアゾー
ル－ 5－オン誘導体が好ましい。また一般式（ I）において R1が低級アルキル基であり、 R2
が低級シクロアルキル基であり、 Xがハロゲン原子、低級アルキル基又は低級ハロアルキ
ル基であり、 nが 0又は 1～ 2の整数である一般式（ I）による 1－置換－ 4－カルバモイル－ 1
,2,4－トリアゾール－ 5－オン誘導体が好ましい。
さらに一般式（ I）において R1がイソプロピル基であり、 R2がモノ－ハロ置換あるいはジ
－フルオロ置換フェニル基であり、 Xがハロゲン原子又は低級アルキル基であり、 nが 0又
は 1～ 2の整数である一般式（ I）による 1－置換－ 4－カルバモイル－ 1,2,4－トリアゾール
－ 5－オン誘導体が特に好ましい。
第 1の本発明による一般式（ I）の 1－置換－ 4－カルバモイル－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－
オン誘導体は、下記の 3群の誘導体、すなわち下記の一般式（ Ia）、（ Ib）および（ Ic）
の誘導体に大別される。
（ 1）一般式（ Ia）
　
　
　
〔式中、 Xは、一般式（ I）で定義されたと同じ意味であり、すなわち Xは同一であるか又
は相異なってもよく、ハロゲン原子、低級アルキル基、低級ハロアルキル基、低級アルコ
キシ基、低級ハロアルコキシ基、シアノ基、ニトロ基、メチルチオ基、メチルスルフィニ
ル基、メチルスルホニル基、フェノキシ基、アセチルアミノ基又はトリフルオロアセチル
アミノ基であり、 nは 0又は 1～ 5の整数であり、 R1及び R2は一般式（ I）で定義されたと同
じ意味であり、すなわち R1は低級アルキル基、低級アルケニル基、低級アルキニル基又は
低級シクロアルキル基であり、また R2は低級アルキル基、低級シクロアルキル基、式
　
　
（但し、 mは 0又は 1～ 5の整数、 Yは同一であるか又は相異なっていてもよく、ハロゲン原
子、低級アルキル基、低級ハロアルキル基、低級アルコキシ基、低級ハロアルコキシ基又
はシアノ基である）で示される非置換の又は置換されたフェニル基、又はベンジル基のベ
ンゼン環上にハロゲン原子で置換されていてもよいベンジル基、あるいは式
　
　
（但し Zは水素原子又は塩素原子を示す）で示される非置換の又は置換されたピリジル基
である 〕で表される
1－フェニル－ 4－（ N,N－ジ置換カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン誘導体
。
（ 2）一般式（ Ib）
　
　
　
〔式中、 Aaは式
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の 1－ナフチル基又は式
　
　
　
の 5,6,7,8－テトラヒドロ－ 1－ナフチル基であり、 R1及び R2は一般式（ I）に定義された
と同じ意味であり、すなわち R1は低級アルキル基、低級アルケニル基、低級アルキニル基
又は低級シクロアルキル基であり、また R2は低級アルキル基、低級シクロアルキル基、式
　
　
（但し mは 0又は 1～ 5の整数、 Yは同一であるか又は相異なっていてもよく、ハロゲン原子
、低級アルキル基、低級ハロアルキル基、低級アルコキシ基、低級ハロアルコキシ基又は
シアノ基である）で示される非置換の又は置換されたフェニル基、又はベンジル基のベン
ゼン環上にハロゲン原子で置換されていてもよいベンジル基、あるいは式
　
　
（但し Zは水素原子又は塩素原子を示す）で示される非置換の又は置換されたピリジル基
である〕で表される 1－ナフチル－ 4－（ N,N－ジ置換カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾー
ル－ 5－オン誘導体。
（ 3）一般式（ Ic）
　
　
　
（式中、 Xは、一般式（ I）で定義されたと同じ意味であり、すなわち Xは同一であるか又
は相異なってもよく、ハロゲン原子、低級アルキル基、低級ハロアルキル基、低級アルコ
キシ基、低級ハロアルコキシ基、シアノ基、ニトロ基、メチルチオ基、メチルスルフィニ
ル基、メチルスルホニル基、フェノキシ基、アセチルアミノ基又はトリフルオロアセチル
アミノ基であり、 nは 0又は 1～ 5の整数であり、 R1及び R2は一般式（ I）で定義されたと同
じ意味であり、すなわち R1は低級アルキル基、低級アルケニル基、低級アルキニル基又は
低級シクロアルキル基であり、また R2は低級アルキル基、低級シクロアルキル基、式
　
　
（但し、 mは 0又は 1～ 5の整数、 Yは同一であるか又は相異なっていてもよく、ハロゲン原
子、低級アルキル基、低級ハロアルキル基、低級アルコキシ基、低級ハロアルコキシ基又
はシアノ基である）で示される非置換の又は置換されたフェニル基、又はベンジル基のベ
ンゼン環上にハロゲン原子で置換されていてもよいベンジル基、あるいは式
　
　
（但し Zは水素原子又は塩素原子を示す）で示される非置換の又は置換されたピリジル基
であり、 R3は水素原子又はメチル基であり、 kは 1又は 2の整数である〕で表される 1－アラ
ルキル－ 4－（ N,N－ジ置換カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン誘導体。
上記一般式（ Ia）の誘導体は、次の一般式（ Ia－ 1）
　
　
　
〔式中、 R1 aが低級アルキル基であり、 R2 aがモノ－ハロ置換あるいはジ－ハロ置換フェニ
ル基であり、 Xaがハロゲン原子、低級アルキル基又は低級ハロアルキル基であり、 nが 0又
は 1～ 2の整数である〕で表される 1－フェニル－ 4－（ N,N－ジ置換カルバモイル）－ 1,2,4
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－トリアゾール－ 5－オン誘導体であるのが好ましい。
更に、上記の一般式（ Ia）の誘導体は、次の一般式（ Ia－ 1－ 1）
　
　
　
〔式中、 i－ Prはイソプロピル基であり、 R2 aがモノ－ハロ－置換あるいはジ－ハロ－置換
フェニル基であり、 Xaがハロゲン原子、低級アルキル基又は低級ハロアルキル基であり、
nが 0又は 1～ 2の整数である〕で表される 1－フェニル－ 4－（ N,N－ジ置換カルバモイル）
－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン誘導体であるのが好ましい。
また、一般式（ Ia－ 1－ 1）の誘導体は、次の一般式（ Ia－ 1－ 2）
　
　
　
　
　
　
　
〔式中、 i－ Prはイソプロピル基であり、 Tは水素原子又はフッ素原子であり、 Xbは同じで
も異なってもよく、塩素原子、臭素原子、フッ素原子、メチル基、エチル基又はトリフル
オロメチル基であり、 nは 0又は 1～ 2の整数である〕で表される 1－フェニル－ 4－（ N,N－
ジ置換カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン誘導体であることができる。
第 1の本発明による一般式（ Ia）の誘導体に包含される前記一般式（ Ia－ 1－ 2）の 1－フェ
ニル－ 4－（ N,N－ジ置換カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オンの代表的な具体
例には後記の表 1aに示された化合物がある。好ましい具体例化合物の若干例には、下記に
列記した一連の化合物がある。
（ 1） 1－フェニル－ 4－（ N－イソプロピル－ N－ 4－フルオロ又は 2,4－ジフルオロフェニ
ル－カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン（後記の表 1aの化合物 No.4又は 8）
（ 2） 1－（ 2－クロロフェニル）－ 4－（ N－イソプロピル－ N－ 4－フルオロ又は 2,4－ジフ
ルオロフェニル－カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン（後記の表 1aの化合物
No.38又は 35）
（ 3） 1－（ 3－クロロフェニル）－ 4－（ N－イソプロピル－ N－ 4－フルオロ又は 2,4－ジフ
ルオロフェニル－カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン（後記の表 1aの化合物
No.75又は 76）
（ 4） 1－（ 2－フルオロフェニル）－ 4－（ N－イソプロピル－ N－ 4－フルオロ又は 2,4－ジ
フルオロフェニル－カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン（後記の表 1aの化合
物 No.165又は 166）
（ 5） 1－（ 2,4－ジフルオロフェニル）－ 4－（ N－イソプロピル－ N－ 4－フルオロ又は 2,4
－ジフルオロフェニル－カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン（後記の表 1aの
化合物 No.184又は 181）
（ 6） 1－（ 2－フルオロ－ 4－クロロフェニル）－ 4－（ N－イソプロピル－ N－ 2,4－ジフル
オロフェニル－カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン（後記の表 1aの化合物 No
.322）
（ 7） 1－（ 2－メチルフェニル）－ 4－（ N－イソプロピル－ N－ 4－フルオロ又は 2,4－ジフ
ルオロフェニル－カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン（後記の表 1aの化合物
No.332又は 331）
（ 8） 1－（ 2,4－ジメチルフェニル）－ 4－（ N－イソプロピル－ N－ 4－フルオロ又は 2,4－
ジフルオロフェニル－カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン（後記の表 1aの化
合物 No.581又は 582）
（ 9） 1－（ 2－クロロ－ 4－メチルフェニル）－ 4－（ N－イソプロピル－ N－ 4－フルオロ又
は 2,4－ジフルオロフェニル－カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン（後記の
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表 1aの化合物 No.634又は 633）。
また、後記の表 1aに示された化合物 No.231； 234； 269； 270； 281； 284； 576； 577； 587；
591； 592； 596； 597； 635； 636； 637； 638； 639及び 640の化合物も、好ましい具体例化合
物である。
さらに、前記の一般式（ Ia）の 1－フェニル－ 4－（ N,N－ジ置換カルバモイル）－ 1,2,4－
トリアゾール－ 5－オン誘導体は、好ましくは、次の一般式（ Ia－ 2）
　
　
　
〔式中、 X及び nは一般式（ I）又は（ Ia）で定義されたと同じ意味であり、 R1 bは低級アル
キル基であり、 R2 bは低級シクロアルキル基である〕で表される 1－フェニル－ 4－（ N,N－
ジ置換カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン誘導体であることもできる。
一般式（ Ia－ 2）の誘導体は、 Xが塩素原子、フッ素原子、メチル基、エチル基、トリオル
オロメチル基又はトリフルオロメチルオキシ基であり、 nは 0又は 1～ 2の整数であり、 R1 b
はメチル基、エチル基、 n－プロピル基又はイソプロピル基であり、 R2 bがシクロプロピル
基、シクロペンチル基又はシクロヘキシル基である一般式（ Ia－ 2）の 1－フェニル－ 4－
（ N,N－ジ置換カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オンであることが特に好適で
ある。
前記一般式（ Ib）の 1－ナフチル－ 4－（ N,N－ジ置換カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾー
ル－ 5－オン誘導体は、一般式（ Ib）における R1が低級アルキル基、特にイソプロピル基
であり、 R2がモノ－ハロ置換あるいはジ－ハロ置換フェニル基、特に 4－フルオロ又は 2,4
－ジフルオロフェニル基であり、 Xがハロゲン原子、低級アルキル基又は低級ハロアルキ
ル基であり、 nが 0又は 1～ 2の整数であるのが好ましい。
この一般式（ Ib）の誘導体の代表的な具体例には、後記の表 1bで示された化合物 No.649～
652の化合物がある。特に、 1－（ 5,6,7,8－テトラヒドロ－ 1－ナフチル）－ 4－（ N－イソ
プロピル－ N－ 2,4－ジフルオロフェニル－カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オ
ン（化合物 No.650）が好適な化合物である。
第 1の本発明による前記の一般式（ Ic）の 1－アラルキル－ 4－（ N,N－ジ置換カルバモイル
）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン誘導体は、好ましくは、次の一般式（ Ic－ 1）
　
　
　
（式中、 R1 aが低級アルキル基であり、 R2 aがモノ－ハロ置換あるいはジ－ハロ置換フェニ
ル基であり、 Xaがハロゲン原子、低級アルキル基又は低級ハロアルキル基であり、 nが 0又
は 1～ 2の整数であり、 kは 1又は 2の整数である）で表される誘導体であることができる。
上記の一般式（ Ic－ 1）の誘導体は、次の一般式（ Ic－ 1－ 1）
　
　
　
　
〔式中、 i－ Prはイソプロピル基であり、 Tは水素原子又はフッ素原子であり、 Xbは同じで
も異なってもよく、塩素原子、臭素原子、フッ素原子、メチル基、エチル基又はトリフル
オロメチル基であり、 nが 0又は 1～ 2の整数であり、 R3は水素原子又はメチル基であり、 k
は 1又は 2の整数である〕で表される 1－アラルキル－ 4－（ N,N－ジ置換カルバモイル）－ 1
,2,4－トリアゾール－ 5－オン誘導体であるのが特に好ましい。
一般式（ Ic）の 1－アラルキル－ 4－（ N,N－ジ置換カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール
－ 5－オン誘導体の代表的な具体例化合物には、後記の表 1cで示される化合物 No.653～ 684
の化合物がある。特に、好ましい例は、 1－（ 2,3－ジクロロベンジル）－ 4－（ N－イソプ
ロピル－ N－ 2,4－ジフルオロフェニル－カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン
（化合物 No.662）および 1－（ 2－クロロ－α－メチルベンジル）－ 4－（ N－イソプロピル
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－ N－ 2， 4－ジフルオロフェニル－カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン（化
合物 No.675）である。
第 2の本発明においては、次の一般式（ I）
　
　
　
〔式中、 A， R1及び R2は前記に定義されたと同じ意味である〕で表される 1－置換－ 4－カ
ルバモイル－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン誘導体を有効成分として含有する除草剤組成
物が提供される。
第 2の本発明による除草剤組成物は、前記に定義された一般式（ Ia）の 1－フェニル－ 4－
（ N,N－ジ置換カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン誘導体を有効成分として
含有することができる。また、前記に定義された一般式（ Ib）の 1－ナフチル－ 4－（ N,N
－ジ置換カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン誘導体を有効成分として含有す
ることもできる。
更に、第 2の本発明の除草剤組成物は、前記に定義された一般式（ Ic）の 1－アラルキル－
4－（ N,N－ジ置換カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン誘導体を有効成分とし
て含有することもできる。
発明を実施するための最良の形態
次に、第 1の本発明による一般式（ Ia）の 1－フェニル－ 4－カルバモイル－ 1,2,4－トリア
ゾール－ 5－オンの代表的な具体例を後記の表 1aに示す。また一般式（ Ib）の 1－ナフチル
－ 4－（ N,N－ジ置換カルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オンの代表的な具体例を
後記の表 1bに示し、さらに一般式（ Ic）の 1－アラルキル－ 4－（ N,N－ジ置換カルバモイ
ル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オンの代表的な具体例を後記の表 1cに示す。これら表 1a
、表 1bおよび表 1cに示した化合物 No.は、以下の実施例および試験例でも参照される。
表 1aにおいて Xnが Hと表示された化合物は、式（ I）に示されたフェニル基上に置換基（ X
）がないこと、すなわち n＝ 0であるものを示す。また、表 1a～表 1cにおいて、 Meはメチル
基、 Etはエチル基、 Prはプロピル基、 Buはブチル基を意味する。例えば、 i－ Prはイソプ
ロピル基、 n－ Prは n－プロピル基、 i－ Buはイソブチル基、 n－ Buは n－ブチル基、 sec－ Bu
は第 2級ブチル基を示す。
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なお、一般式（ Ia）におけるＲ 1とＲ 2とが同時に低級アルキル基である場合の化合物の例
として、表１ａに示される化合物Ｎｏ．１３，１５，６５，７１，１１５，２１１，２６
１，３１１，３６１，４１１，４６１，５１１，５６１，５７５，５８０，５９０，６０
５，６１０，６２０の化合物は、第１の本発明の範囲から除外される。
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次に、第 1の本発明による一般式（ I）の 1－置換－ 4－カルバモイル－ 1,2,4－トリアゾー

10

20

30

40

50

(72) JP 3728324 B2 2005.12.21



ル－ 5－オン誘導体の製造法を説明する。
一般的には、一般式（ I）の化合物は、後記の一般式（ II）の 1－置換－ 1,2,4－トリアゾ
ール－ 5－オン誘導体に後記の一般式（ III）のカルバモイルクロライドを反応させること
からなる方法により製造できる。
　
　
　
　
但し、上記の反応式において、 Aは、次式
　
　
（但し Xおよび nは前記と同じ意味である）の非置換の又は置換されたフェニル基、あるい
は 1－ナフチル基又は 5,6,7,8－テトラヒドロ－ 1－ナフチル基、あるいは式
　
　
（但し X， n， R3および kは前記と同じ意味である）のアラルキル基を示し、さらに R1およ
び R2は前記に定義された意味を有する（以下、同様である）。
この方法の反応は、有機溶媒の中で一般式（ II）の 1－置換－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－
オン誘導体に一般式（ III）のカルバモイルクロライドを脱塩酸剤の存在下に接触させる
ことにより達成される。
上記の反応に用いられる脱塩酸剤としては、塩基、例えばトリエチルアミン、トリブチル
アミン、ジエチルイソプロピルアミン、 4－ジメチルアミノピリジン、ピリジンのような
有機第三級アミン類や炭酸ナトリウム、炭酸カリウムのようなアルカリ金属炭酸塩、水酸
化ナトリウム、水酸化カリウムのようなアルカリ金属水酸化物をあげることができるが、
好ましくは塩基はピリジンと炭酸カリウムである。上記の塩基は、炭酸カリウムを用いる
ときで約 1当量の量で使用することが好ましく、ピリジンを用いるときは溶媒としても作
用させるのでピリジンの過剰量を用いる。
反応に用いられる有機溶媒としては、例えば、ベンゼン、トルエン、キシレンのような芳
香族炭化水素、ジクロルメタン、クロロホルム、四塩化炭素、ジクロルエタン、トリクロ
ルエタン、テトラクロルエタンのようなハロゲン化炭化水素、アセトニトリル、プロピオ
ニトリルのようなニトリル、酢酸エチル、プロピオン酸エチルのようなエステル、ジエチ
ルエーテル、テトラヒドロフランのようなエーテル、アセトン、メチルエチルケトンのよ
うなケトンや、ピリジンなどを使用することができる。またはこれらの混合溶媒も使用で
きる。好ましくはアセトニトリル或いはピリジンである。
反応温度が通常、室温から 150℃で反応は行われ、好ましくは 20～ 80℃である。反応時間
は、反応温度や反応基質により異なるが、通常 30分～ 24時間で完結する。
目的の反応生成物である一般式（ I）の化合物は、得られた反応溶液から通常の後処理に
より採取される。例えば、得られた反応溶液に水を加えて水洗後、溶媒を留去することに
より得られる。得られた目的生成物は、必要ならばカラムクロマトグラフィーや再結晶な
どの操作によって精製することもできる。
上記の方法による一般式（ I）の本発明化合物の製造の具体的な例は、後記の実施例 1～ 9
に示した。
なお、上記の方法で出発原料として用いる一般式（ II）の 1－置換－ 1,2,4－トリアゾール
－ 5－オン誘導体は、新規な又は公知の化合物であり、これらは例えば、「 SYNTHETIC COM
MUNICATIONS」，第 16巻（ 2），第 163－ 167頁（ 1986）に記載の方法に従って容易に合成さ
れるが、その製造を後記の参考製造例 1～ 4に示した。
また上記の方法で反応剤として用いる一般式（ III）のカルバモイルクロライド類は、有
機化学の分野ではよく知られているが、例えば、「 Chemische Berichte」， 88巻， 301頁
（ 1955）に記載の方法に従って容易に合成される。
更に、第 2の本発明による除草剤組成物について具体的に説明する。
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本発明の一般式（ I）で示される化合物は、後記試験例に示すとおり、優れた除草活性を
有しており、雑草を防除するための除草剤として使用することができる。本発明化合物は
以下に示す雑草と作物との間で選択的除草活性を示すので選択的除草剤として使用するこ
とができる。
禾本科雑草としては、スズメノテッポウ（ Alopecurus）、カラスムギ（ Avena）、イヌム
ギ（ Bromus）、カヤツリグサ（ Cyperus）、メヒシバ（ Digitaria）、ヒエ（ Echinochloa
）、クログワイ（ Eleocharis）、オヒシバ（ Eleusine）、コナギ（ Monochoria）、オオク
サキビ（ Panicum）、スズメノヒエ（ Paspalum）、オオアワガエリ（ Phleum）、スズメノ
カタビラ（ Poa）、オモダカ（ Sagittaria）、ホタルイ（ Scirpus）、エノコログサ（ Seta
ria）、ジョンソングラス（ Sorghum）などがある。
広葉雑草としては、イチビ（ Abutilon）、イヌビユ（ Amaranthus）、ブタクサ（ Ambrosia
）、コセンダングサ（ Bidens）、アカザ（ Chenopodium）、ヤエムグラ（ Galium）、ヒル
ガオ（ Ipomoea）、アゼナ（ Lindernia）、イヌタデ（ Persicaria）、スベリヒユ（ Portul
aca）、キカシグサ（ Rotala）、ハコベ（ Stellaria）、スミレ（ Viola）、オナモミ（ Xan
thium）などがある。
本発明化合物を施用できる圃場における禾本科の有用な栽培植物すなわち作物としては、
オオムギ（ Hordeum）、イネ（ Oryza）、サトウキビ（ Saccharum）、コムギ（ Triticum）
、トウモロコシ（ Zea）などがある。広葉作物としては、ピーナツ（ Arachis）、テンサイ
（ Beta）、アブラナ（ Brassica）、ダイズ（ Glycine）、ワタ（ Gossypium）、トマト（ Ly
copersicon）などがある。
本発明の一般式（ I）の化合物の除草剤としての使用は、上記の雑草と、上記の作物圃場
に限定されないのは言うまでもない。
第 2の本発明による除草剤組成物においては、第 1の本発明による一般式（ I）の 1－置換－
4－カルバモイル－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン誘導体が有効成分として、担体と共に
配合されている組成物の形で製剤化される。このように除草剤組成物として製剤化する場
合には、その活性成分の一般式（ I）の化合物を担体もしくは希釈剤と混合し、しかも所
望ならば添加剤、及び補助剤等の少なくとも一つと公知の手法で混合して、通常農薬とし
て用いられる製剤形態、例えば、粒剤、微粒剤、水和剤、顆粒水和剤、乳剤、水溶剤、フ
ロアブル剤、錠剤、粉剤などの適宜の形態として調合できる。
また他の農薬、例えば殺菌剤、殺虫剤、除草剤、殺ダニ剤、植物生長調節剤や肥料、土壌
改良剤等と混合または併用して本発明化合物を使用することができる。特に他の除草剤と
混合使用することにより、本発明化合物の使用薬量を軽減させ、また省力化をもたらすの
みならず、両薬剤の共力作用による除草スペクトラムの拡大および相乗作用による一層強
力な効果も期待できる。この際、同時に複数の公知除草剤との組み合わせも可能である。
前記の製剤化に際して用いられる上記の担体としては、一般に農薬製剤用に常用される担
体ならば固体または液体のいずれの担体でも使用できる。担体は特定のものに限定される
ものではない。例えば、これら固体担体としては、鉱物質粉末（カオリン、ベントナイト
、クレー、モンモリトナイト、タルク、珪藻土、雲母、バーミキュライト、石英、炭酸カ
ルシウム、リン灰石、ホワイトカーボン、消石灰、珪砂、硫安、尿素など）、植物質粉末
（大豆粉、小麦粉、木粉、タバコ粉、デンプン、結晶セルロースなど）、高分子化合物（
石油樹脂、ポリ塩化ビニル、ケトン樹脂など）、アルミナ、ケイ酸塩、糖重合体、高分散
性ケイ酸、ワックス類などが挙げられる。
また使用できる液体担体としては、水、アルコール類（メチルアルコール、エチルアルコ
ール、 n－プロピルアルコール、イソプロピルアルコール、ブタノール、エチレングリコ
ール、ベンジルアルコールなど）、芳香族炭化水素類（トルエン、ベンゼン、キシレン、
エチルベンゼン、メチルナフタレンなど）、ハロゲン化炭化水素類（クロロホルム、四塩
化炭素、ジクロルメタン、クロルエチレン、モノクロルベンゼン、トリクロロフルオロメ
タン、ジクロルフルオロメタンなど）、エーテル類（エチルエーテル、エチレンオキシド
、ジオキサン、テトラヒドロフランなど）、ケトン類（アセトン、メチルエチルケトン、
シクロヘキサノン、メチルイソブチルケトン、イソホロンなど）、エステル類（酢酸エチ
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ル、酢酸ブチル、エチレングリコールアセテート、酢酸アミルなど）、酸アミド類（ジメ
チルホルムアミド、ジメチルアセトアミドなど）、ニトリル類（アセトニトリル、プロピ
オニトリル、アクリロニトリルなど）、スルホキシド類（ジメチルスルホキシドなど）、
アルコールエーテル類（エチレングリコールモノメチルエーテル、エチレングリコールモ
ノエチルエーテルなど）、脂肪族または脂環式炭化水素類（ n－ヘキサン、シクロヘキサ
ンなど）、工業用ガソリン（石油エーテル、ソルベントナフサなど）、石油留分（パラフ
ィン類、灯油、軽油など）が挙げられる。
また、乳剤、水和剤、フロアブル剤などに製剤化する場合には、乳化、分散、可溶化、湿
潤、発泡、潤滑、拡展などの目的で各種の界面活性剤が本組成物に配合される。このよう
な界面活性剤としては、非イオン型界面活性剤（ポリオキシエチレンアルキルエーテル、
ポリオキシエチレンアルキルエステル、ポリオキシエチレンソルビタンアルキルエステル
など）、陰イオン型界面活性剤（アルキルベンゼンスルホネート、アルキルスルホサクシ
ネート、アルキルサルフェート、ポリオキシエチレンアルキルアルキルサルフェート、ア
リールスルホネートなど）、陽イオン型界面活性剤〔アルキルアミン類（ラウリルアミン
、ステアリルトリメチルアンモニウムクロライドなど）、ポリオキシエチレンアルキルア
ミン類〕、両性型界面活性剤〔カルボン酸（ベタイン型）、硫酸エステル塩など〕などが
挙げられるが、これらの例示されたもののみに限定されるものでない。
また、これらの他にポリビニルアルコール（ PVA）、カルボキシメチルセルロース（ CMC）
、アラビアゴム、ポリビニルアセテート、アルギン酸ソーダ、ゼラチン、トラガカントゴ
ムなどの各種補助剤を使用することができる。
第 2の本発明の除草剤組成物においては、前記した各種製剤を製造するに際して、一般式
（ I）の本発明化合物を 0.001％～ 95％（重量％；以下同じ）、好ましくは 0.01％～ 75％の
範囲で含有するように製剤化することができる。例えば、通常、粒剤の場合は、 0.01％～
10％、水和剤、フロアブル剤、液剤、乳剤の場合には、 1～ 75％、粉剤、ドリフトレス粉
剤、微粉剤の場合は 0.01％～ 5％の範囲で本発明化合物を含有できる。
このように調製された製剤は、例えば粒剤およびフロアブル剤の場合は、そのまま土壌表
面、土壌中または水中に活性成分の換算量として 10アール当たり 0.3g～ 300g程度の範囲に
なる量で散布すればよい。水和剤、および乳剤などの場合は、水または適当な溶剤に希釈
し、活性成分として 10アール当たり 0.3g～ 300g程度の範囲になる量で散布すればよい。
なお、第 1の本発明による一般式（ I）の化合物のうち、多くの具体例化合物は、 10アール
当たりで 3～ 30gの範囲の低い施用量で施用した場合にも、水田雑草や畑作雑草を 100％の
殺草率で完全枯死させることができてすぐれた除草効果を示すことが認められた。
以下に、実施例と参考製造例を挙げて本発明による一般式（ I）の化合物の製造例を更に
説明する。

1－（ 2－クロロフェニル）－ 4－（ N－イソプロピル－ N－ 2,4－ジフルオロフェニル－カル
バモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン（表 1aの化合物 No.35）の製造
1－（ 2－クロロフェニル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン 2.0gのアセトニトリル 50ml溶
液に炭酸カリウム 1.7gを加えた。得られた混合物を室温で 30分撹拌した後、 N－イソプロ
ピル－ N－ 2,4－ジフルオロフェニルカルバモイルクロライド 3.0gを加え 80℃で 1時間撹拌
した。得られた反応液から無機塩をろ過により除去した。その後に、減圧下に濾液から溶
媒を留去した。得られた残留物をトルエン 80mlに溶解してその溶液を水洗後、無水硫酸ナ
トリウムで乾燥し、溶媒を留去した。得られた残留物をシリカゲルカラムクロマトにて精
製し、標記の目的化合物 3.2g（収率 80％）を得た。融点 146－ 148℃

1－（ 2－クロロフェニル）－ 4－（ N－イソプロピル－ N－ 4－フルオロフェニル－カルバモ
イル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン（表 1aの化合物 No.38）の製造
1－（ 2－クロロフェニル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン 2.0gのピリジン 50ml溶液に N
－イソプロピル－ N－ 4－フルオロフェニルカルバモイルクロライド 2.6gを加えた。得られ
た混合物を室温で 20時間放置した。その反応液からピリジンを減圧下、留去した。得られ
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た残留物をトルエン 80mlに溶解し、その溶液を 1規定塩酸水、次いで水で洗浄し、無水硫
酸ナトリウムで乾燥した。乾燥された溶液から溶媒を留去後に、得られた残留物をシリカ
ゲルカラムクロマトにて精製し、標記の目的化合物 2.9g（収率 77％）を得た。融点 118－ 1
20℃

1－フェニル－ 4－（ N－イソプロピル－ N－フェニルカルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾー
ル－ 5－オン（表 1aの化合物 No.1）の製造
1－フェニル－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン 1.6gのピリジン 50ml溶液に N－イソプロピル
－ N－フェニルカルバモイルクロライド 2.4gを加えた。その混合物を室温で 20時間放置し
た。反応液からピリジンを減圧下、留去した。得られた残留物をトルエン 80mlに溶解し、
その溶液を 1規定塩酸水、次いで水で洗浄し、無水硫酸ナトリウムで乾燥した。溶媒留去
後に、得られた残留物をシリカゲルカラムクロマトにて精製し、標記の目的化合物 2.4g（
収率 75％）を得た。融点 144－ 145℃

1－（ 2－クロロフェニル）－ 4－（ N－エチル－ N－ 2,4－ジフルオロフェニルカルバモイル
）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン（表 1aの化合物 No.26）の製造
1－（ 2－クロロフェニル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン 2.0gのピリジン 50ml溶液に N
－エチル－ N－ 2,4－ジフルオロフェニルカルバモイルクロライド 2.8gを加えた。その混合
物を室温で 20時間放置した。反応液からピリジンを減圧下、留去した。得られた残留物を
トルエン 80mlに溶解し、その溶液を 1規定塩酸水、次いで水で洗浄し、無水硫酸ナトリウ
ムで乾燥した。溶媒留去後に、得られた残留物をシリカゲルカラムクロマトにて精製し、
標記の目的化合物 3.0g（収率 79％）を得た。融点 110－ 111℃

1－（ 2－クロロフェニル）－ 4－（ N－エチル－ N－シクロヘキシカルバモイル）－ 1,2,4－
トリアゾール－ 5－オン（表 1aの化合物 No.66）の製造
1－（ 2－クロロフェニル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン 2.0gのピリジン 50ml溶液に N
－エチル－ N－シクロヘキシルカルバモイルクロライド 2.0gを加えた。その混合物を、室
温で 20時間放置した。反応液からピリジンを減圧下、留去した。得られた残留物をトルエ
ン 80mlに溶解し、その溶液を 1規定塩酸水、次いで水で洗浄し、無水硫酸ナトリウムで乾
燥した。溶媒留去後に、得られた残留物をシリカゲルカラムクロマトにて精製し、標記の
目的化合物 3.0g（収率 84％）を得た。融点 105－ 106℃

1－（ 2－メチルフェニル）－ 4－（ N－イソプロピル－ N－ 2,4－ジフルオロフェニルカルバ
モイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン（表 1aの化合物 No.331）の製造
1－（ 2－メチルフェニル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン 1.8gのピリジン 50ml溶液に N
－イソプロピル－ N－ 2,4－ジフルオロフェニルカルバモイルクロライド 3.0gを加えた。そ
の混合物を、室温で 20時間放置した。反応液からピリジンを減圧下、留去した。得られた
残留物をトルエン 80mlに溶解し、その溶液を 1規定塩酸水、次いで水で洗浄し、無水硫酸
ナトリウムで乾燥した。溶媒留去後に、得られた残留物をシリカゲルカラムクロマトにて
精製し、標記の目的化合物 3.1g（収率 81％）を得た。融点 106－ 107℃

1－（ 2,4－ジクロロフェニル）－ 4－（ N－イソプロピル－ N－ 2,4－ジフルオロフェニルカ
ルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン（表 1aの化合物 No.231）の製造
1－（ 2,4－ジクロロフェニル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン 2.3gのピリジン 50ml溶液
に N－イソプロピル－ N－ 2,4－ジフルオロフェニルカルバモイルクロライド 3.0gを加えた
。その混合物を、室温で 20時間放置した。ピリジンを減圧下、留去した。得られた残留物
をトルエン 80mlに溶解し、その溶液を 1規定塩酸水、次いで水で洗浄し、無水硫酸ナトリ
ウムで乾燥した。溶媒留去後に、得られた残留物をシリカゲルカラムクロマトにて精製し
、標記の目的化合物 3.1g（収率 71％）を得た。融点 129－ 131℃
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1－（ 2－クロロ－α－メチルベンジル）－ 4－（ N－イソプロピル－ N－ 2,4－ジフルオロフ
ェニルカルバモイル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン（表 1cの化合物 No.675）の製造
1－（ 2－クロロ－α－メチルベンジル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン 1.0gのアセトニ
トリル 30ml溶液に炭酸カリウム 0.8gを加えた。その混合物を、室温で 30分攪拌した後それ
に N－イソプロピル－ N－ 2,4－ジフルオロフェニルカルバモイルクロライド 1.3gを加えた
。得られた混合物を 80℃で 1時間攪拌した。反応液から無機塩をろ去後に減圧下で溶媒を
留去した。得られた残留物をトルエン 50mlに溶解し、その溶液を水洗後、無水硫酸ナトリ
ウムで乾燥し、その溶液から減圧下溶媒を留去した。得られた残留物をシリカゲルカラム
クロマトにて精製し、標記の目的化合物 1.3g（収率 68％）を得た。融点 160－ 161℃。

1－ベンジル－ 4－（ N－イソプロピル－ N－ 2,4－ジフルオロフェニルカルバモイル）－ 1,2
,4－トリアゾール－ 5－オン（表 1cの化合物 No.656）の製造
1－ベンジル－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オン 1.3gと N－イソプロピル－ N－ 2,4－ジフルオ
ロフェニルカルバモイルクロライド 2.3gをピリジン 30mlに加えた。その混合物を、室温で
1時間攪拌しその後一晩放置した。その反応液にトルエン 150mlと水 150mlを加えた後に分
液した。得 れたトルエン層を更に 1規定塩酸及び飽和食塩水で洗浄し、無水硫酸ナトリ
ウムで乾燥した。トルエン溶液から減圧下に溶媒を留去し、得られた残留物をシリカゲル
カラムクロマトにて精製し、標記の目的化合物 1.5g（収率 54％）を得た。融点 109－ 111℃

1－（ 2－クロロフェニル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オンの調製
2－クロロフェニルヒドラジン塩酸塩 25gを水 230mlに溶解した。その溶液に氷水冷下にグ
リオキシル酸 40％水溶液 29gを滴下した。得られた混合物を 10－ 20℃で 2時間撹拌し、析出
した粉末を吸引ろ過により採取し、水洗した。得られた粉末をデシケータ内で減圧下に乾
燥し、褐色粉末を 27.2g得た。この粉末 27.2gをトルエン 400mlに懸濁してその懸濁液にト
リエチルアミン 14gを滴下し、次いでアジ化ジフェニルホスホリル 37.8gを滴下した。この
反応混合物を 70－ 80℃で 4時間、更に 100℃で 2時間加熱撹拌した。得られた反応液を放冷
後、氷水冷下に 2規定水酸化カリウム 760mlを加え抽出した。抽出液として得たアルカリ水
性層に濃塩酸 160gを少しずつ加え酸性にした。析出した結晶をろ過し、水洗した。得た結
晶をトルエンとエタノール混合溶媒に溶かし、その溶液から減圧下に共沸により脱水した
。得られた結晶を酢酸エチルで再結晶し、標記目的化合物 19.1g（収率 70％）を得た。融
点 155－ 156℃

1－フェニル－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オンの調製
フェニルヒドラジン塩酸塩 12gを水 100mlに溶解した。その溶液に氷水冷下にグリオキシル
酸 40％水溶液 15.3gを滴下した。得られた混合物を 10－ 20℃で 2時間撹拌し、析出した粉末
を吸引ろ過し、水洗した。得られた粉末をデシケータ内で減圧下に乾燥し、褐色粉末を 12
.9g得た。この粉末 12.9gをトルエン 250mlに懸濁してその懸濁液にトリエチルアミン 7.9g
を滴下し、次いでアジ化ジフェニルホスホリル 21.7gを滴下した。この反応混合物を 70－ 8
0℃で 2時間、更に 100℃で 1時間加熱撹拌した。えられた反応液を放冷後、氷水冷下に 2規
定水酸化ナトリウム 400mlを加え抽出した。抽出液として得たアルカリ水性層に濃塩酸 90g
を少しずつ加え酸性にした。析出した結晶をろ過し、水洗した。得た結晶をトルエンとエ
タノール混合溶媒に溶かし、その溶液から減圧下に共沸により脱水した。得られた結晶を
酢酸エチルで再結晶し、標記目的化合物 9.1g（収率 68％）を得た。融点 182－ 183℃

1－（ 2－クロロ－α－メチルベンジル）－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オンの調製
2－クロロ－α－メチルベンジルヒドラジン塩酸塩 4.5gを水 100mlに溶解した。その溶液に
氷水冷下にグリオキシル酸 40％水溶液 4.1gを滴下した。得られた混合物を 10－ 20℃で 2時
間撹拌し、析出した粉末をろ過し、水洗した。得られた粉末をデシケータ内で減圧下に乾
燥し、褐色粉末を 4.7g得た。この粉末 4.7gをトルエン 100mlに懸濁し、それにトリエチル
アミン 2.1gを滴下し、次いでアジ化ジフェニルホスホリル 5.7gを滴下した。この反応混合
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物を 70－ 80℃で 1時間、更に 100℃で 1時間加熱撹拌した。反応液を放冷後、氷水冷下に 2規
定水酸化ナトリウム 100mlを加え抽出した。このアルカリ水性層に濃塩酸 25gを少しずつ加
え酸性にした。析出した結晶をろ過し、水洗した。得た結晶をトルエンとエタノール混合
溶媒に溶かし、その溶液から減圧下に共沸により脱水した。得られた結晶を酢酸エチルで
再結晶し、標記の目的化合物 3.0g（収率 65％）を得た。融点 141－ 144℃

1－ベンジル－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オンの調製
ベンジルヒドラジン二塩酸塩 16.2gを水 300mlに溶解した。その溶液に氷水冷下にグリオキ
シル酸 40％水溶液 15.4gを滴下した。得られた混合物を 10－ 20℃で 1時間撹拌し、析出した
粉末をろ過し、水洗した。得られた粉末をデシケータ内で減圧下に乾燥し、褐色粉末を 9.
9g得た。この粉末 9.0gをトルエン 250mlに懸濁し、それにトリエチルアミン 5.1gを滴下し
、次いでアジ化ジフェニルホスホリル 13.9gを滴下した。この反応混合物を 70－ 80℃で 1時
間、更に 100℃で 1時間加熱撹拌した。反応液を放冷後、氷水冷下に 2規定水酸化ナトリウ
ム 300mlを加え抽出した。このアルカリ水性層に濃塩酸 60gを少しずつ加え酸性にし、酢酸
エチル 150mlで抽出した。酢酸エチル層（抽出液）を飽和食塩水で洗い、無水硫酸ナトリ
ウムで乾燥し、その溶液から減圧下に溶媒を留去した。得られた残留物をシリカゲルカラ
ムクロマトにて精製し、標記の目的化合物 4.7g（収率 53％）を得た。融点 147－ 149℃
上記の参考製造例 1～ 4と同様に製造された後記の一般式（ IIa），（ IIb）又は（ IIc）で
表される 1－置換－ 1,2,4－トリアゾール－ 5－オンの別の代表的な具体例を、次の表 2－ 1
、表 2－ 2、表 2－ 3に示す。
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なお更に、前記した一般式（ I）の本発明化合物を除草剤組成物に製剤化する方法は具体
的には以下の実施例 10～ 15をもって説明する。ただし、本発明はこれらの実施例のみに限
定されるものではなく、これら実施例に例示されたその以外の他の種々の添加物と任意の
割合で混合し、製剤化することもできる。なお、化合物 No.は前記の表 1a、表 1b及び表 1c
に示したものであり、また実施例で「部」とは、すべて重量部を示す。

化合物 No.1　　　　　　　　　　　　　　　　  1部
リグニンスルホン酸カルシウム　　　　　　　  1部
ラウリルサルフェート　　　　　　　　　　　  1部
ベントナイト　　　　　　　　　　　　　　　 30部
タルク　　　　　　　　　　　　　　　　　　 67部
以上の成分に水 15部を加えて、その混合物を混練機で混練した後、押出式造粒機で造粒し
た。これを流動乾燥機で乾燥して、活性成分 1％を含む粒剤を得た。

化合物 No.35　　　　　　　　　　　　　  20． 0部
スルホコハク酸ジ－ 2－エチルヘキシル
エステルナトリウム塩　　　　　　　　　  2． 0部
ポリオキシエチレンノニルフェニル
エーテル　　　　　　　　　　　　　　　  2． 0部
プロピレングリコール　　　　　　　　　  5． 0部
消泡剤　　　　　　　　　　　　　　　　  0． 5部
水　　　　　　　　　　　　　　　　　　 70． 5部
以上の成分を湿式ボールミルで均一に混合粉砕し、活性成分 20％を含むフロアブル剤を得
た。

化合物 No.331　　　　　　　　　　　　　　　 75部
イソバン No.1〔アニオン性界面活性剤：
クラレイソプレンケミカル（株）商品名〕　  10部
バニレックスＮ〔アニオン性界面活性剤：
山陽国策パルプ（株）商品名〕  　　　　　　 5部
ホワイトカーボン　　　　　　　　　　　　　  5部
クレー　　　　　　　　　　　　　　　　　　  5部
以上の成分を均一に混合微粉砕して活性成分 75％を含むドライフロアブル（顆粒水和）剤
を得る。

化合物 No.231　　　　　　　　　　　　　　  15部
ホワイトカーボン　　　　　　　　　　　　  15部
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リグニンスルホン酸カルシウム　　　　　　　 3部
ポリオキシエチレンノニルフェニルエーテル　 2部
珪藻土　　　　　　　　　　　　　　　　　　 5部
クレー　　　　　　　　　　　　　　　　　  60部
以上の成分を粉砕混合機で均一に混合して、活性成分 15％を含む水和剤を得る。

化合物 No.8　　　　　　　　　　　　　　　 20部
ソルポール 700H〔乳化剤：東邦化学
（株）商品名〕　　　　　　　　　　　　　 20部
キシレン　　　　　　　　　　　　　　　　 60部
以上の成分を混合して、活性成分 20％を含む乳剤を得る。

化合物 No.481　　　　　　　　　　　　　  0． 5部
ホワイトカーボン　　　　　　　　　　　  0． 5部
ステアリン酸カルシウム　　　　　　　　  0． 5部
クレー　　　　　　　　　　　　　　　　 50． 0部
タルク　　　　　　　　　　　　　　　　 48． 5部
以上の成分を均一に混合粉砕して、活性成分 0． 5％を含む粉剤を得る。
なお、上述の製剤例に準じて、本発明による一般式（ I）の化合物を含む除草剤組成物は
すべてが各種の剤型の除草剤としてそれぞれ製剤できることは言うまでもない。
次に、本発明の一般式（ I）の化合物の除草効果を試験例を挙げて説明する。

　タイヌビエに対する除草効果試験および水稲に対する薬害試験（雑草の発生前
の除草処理および水稲移植 1日後の除草処理）
1/5000アールポットに水田土壌を充填し、水を加え土壌に化成肥料（ N:P:K=17:17:17）を
混入した。代かきを行った後、タイヌビエ種子を土壌表層 1cmに混入した。次いで、 2.5葉
期の水稲苗（品種：日本晴）を移植し、約 3cmに湛水した。その後の管理はガラス温室内
で行い、水稲移植 1日後に、実施例 13に準じて調製した水和剤を水で希釈した水稀釈液の
所定量を滴下して除草処理した。薬剤処理後 28日後に、除草効果および水稲薬害を調査し
、除草効果（％）を下記の計算式により求めた。その結果を表 3に表示した。
除草効果（％）＝〔 1－（ a／ b）〕× 100
〔式中、 aは処理区の雑草の乾燥重量（ g）を表し、 bは無処理区の雑草の乾燥重量（ g）を
表す〕。
また、水稲への薬害は、以下に示す評価の指標に基づいて調査した。
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
比較薬剤として後記の比較化合物 Aを用い、これを含む水和剤を実施例 13に準じて調製し
た。上記と同様に比較試験を実施した。その結果を表 3に示した。化合物 No.は前記の表 1a
、表 1b、表 1cに示したものである。
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本試験例で用いた比較化合物 Aは次式
　
　
　
　
で示されるテトラゾリノン誘導体、すなわち 1－フェニル－ 4－（ N－イソプロピル－ N－フ
ェニルカルバモイル）－テトラゾリン－ 5－オン（特開昭 62－ 12767号公報に記載）である
（以下の試験例 2～ 4でも同様）。

　タイヌビエに対する除草効果試験（雑草の生育期の除草処理）
1/5000アールポットに水田土壌を充填し、水を加え、土壌に化成肥料（ N:P:K=17:17:17）
を混入した。代かきを行った後、タイヌビエ種子を土壌表層 1cmに混入し 3cmに湛水した。
その後の管理はガラス室温内で行い、タイヌビエが 1.5葉期に達した時点で、本発明化合
物を含み実施例 13に準じて調製した水和剤を水で希釈した水稀釈液の所定量を滴下して除
草処理した。
薬剤処理後 21日後に、除草効果を調査し、試験例 1と同じ基準で除草効果を評価した。比
較薬剤として比較化合物 Aを含む水和剤を実施例 11に準じて調製した。上記と同様に比較
試験を実施した。その結果を表 4に示した。化合物 No.は前記の表 1a～表 1cに示したもので
ある。
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水田雑草（アゼナ、コナギ、ホタルイ）に対する除草効果の試験
1/5000アールポットに水田土壌を充填し、水を加え、土壌に化成肥料（ N:P:K=17:17:17）
を混入した。代かきを行った後、アゼナ、コナギ、ホタルイの種子を 1～ 2cmの深さにそれ
ぞれ 30粒ずつを播種した。播種後ただちに湛水し、水深を 2cmに保った。その後の管理は
ガラス室温内で行い、播種 1日後に、実施例 13に準じて調製した水和剤を水希釈した水稀
釈液の所定量を滴下処理した。
薬剤処理後 21日後に、除草効果を調査し、試験例 1と同じ基準で除草効果を評価した。比
較薬剤としての比較化合物 Aを含む水和剤を実施例 13に準じて調製した。上記と同様に比
較試験を実施した。その結果を表 5に示した。化合物 No.は前記の表 1a～表 1cに示したもの
である。
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　畑作雑草に対する除草効果試験および薬害試験
（ 1）畑作雑草に対する除草効果試験
5000分の 1アールの大きさの素焼製ポットに畑土壌（沖積壌土）をつめ、表層 1cmの土壌と
メヒシバ、エノコログサ、イチビ、イヌビユ、イヌタデ、の各雑草種子それぞれ 50粒を均
一に混合し、表層を軽く押圧した。播種 2日後に、実施例 14に準じて調製した乳剤を水で
希釈した水稀釈液を 10アール当たり 100リットルの割合で土壌表面に噴霧した。活性成分
の施用量は、換算すると 10アール当たり 50ｇに相当した。
薬剤処理 30日後に、除草効果を試験例 1と同じ基準で評価した。
（ 2）作物に対する薬害試験
10,000分の 1アールの大きさの素焼製ポットに畑土壌（沖積壌土）をつめ、各作物の種子
（ダイズ 5粒、トウモロコシ 5粒、テンサイ 10粒、ナタネ 10粒、ワタ 5粒コムギ 10粒および
オオムギ 10粒）をそれぞれ別のポットに播種し、表層を軽く押圧した。播種 1日後に、実
施例 14に準じて調製した乳剤を水で希釈した水稀釈液を 10アール当たり 100リットルの割
合で土壌表面に噴霧した。活性成分の施用量は、換算すると 10アール当たり 50ｇに相当し
た。
薬剤処理 30日後に、各作物に対する薬害程度を、試験例 1と同様の基準に基づいて調査し
た。その結果は、表 6に示した。化合物 No.は前記の表 1a～表 1cに示したものである。
なお、上記の両試験（ 1）および（ 2）とも、前記の比較化合物Ａを含み実施例 14に準じて
調製した比較乳剤を用い、本発明化合物と同様に試験を実施した。
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産業上の利用可能性
以上に説明したとおり、本発明の新規な除草性 1－置換－ 4－カルバモイル－ 1,2,4－トリ
アゾール－ 5－オン誘導体は、除草活性を有し、しかも水田および畑の各種雑草を低施用
量で除草し、雑草と作物との間の選択性も優れる。従って、本発明の新規な化合物は、選
択的除草剤として極めて有用である。
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