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(54) Title: METHOD FOR PRODUCING CARBOXAMIDES

(54) Bezeichnung: VERFAHREN ZUM HERSTELLEN VON CARBOXAMIDEN

(57) Abstract: The present invention relates to a novel method for producing known, fungicidally effective 1,3-dimethyl-5-flu-
oro-1H-pyrazole-4-carboxamides from the corresponding acid fluoride and aniline derivatives in the presence of alkylpyridine

derivatives as acid acceptor.

(57) Zusammenfassung: Die vorliegende Erfindung betrifft ein neues Verfahren zum Herstellen von bekannten fungizid wirksa-
men 1,3-Dimethyl-5-fluor-1H-pyrazol-4-carboxamiden aus dem entsprechenden Sdurefluorid und Anilin-Derivaten in Gegenwart

von Alkylpyridin-Derivaten als Sdureakzeptor.
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Verfahren zum Herstellen von Carboxamiden

Die vorliegende Erfindung betrifft ein neues Verfahren zum Herstellen von bekannten fungizid wirksa-
men 1,3-Dimethyl-5-fluor-4-carboxamiden aus dem entsprechenden Séurefluorid und Anilin-Derivaten

in Gegenwart von Alkylpyridin-Derivaten als Siureakzeptor.

Es ist bereits bekannt, dass man 1,3-Dimethyl-5-fluor-1H-pyrazol-4-carboxamide durch Umsetzung des
‘entsprechenden Séurefluorids mit dem gewiinschten Anilin-Derivat erhalt (vgl. EP-A 0 776 889).
Bevorzugt werden nach dieser Beschreibung bicyclische tertiire Amine wie Diazabicyclooctan
(DABCO), Diazabicyclononen (DBN) oder Diazabicycloundecen (DBU) als Saureakzeptor eingesetzt.
Die Umsetzung mit DABCO liefert lediglich eine Ausbeute von 80 %. Aufierdem ist DABCO fiir groB-

technische Umsetzungen ungeeignet, das dieses Reagenz sehr teuer und nicht zu recyclieren ist. |

Es wurde nun gefunden, dass man Carboxamide der Formel (I)

ySuEs
7

NN 5

in welcher _

R ﬁir Cs-Cip-Cycloalkyl, C;-C),-Cycloalkenyl, C¢-Cy,-Bicycloalkyl, Cp-Cj,-Oxacycloalkyl,
C4-Ci-Oxacycloalkenyl, C;-Cy,-Thiacycloalkyl, C,-C),-Thiacycloalkenyl, C,-C);-Azacy-
cloalkyl steht, welche jeweils gegebenenfalls einfach oder mehrfach, gleich oder verschie-
den durch C,-Cs-Alkyl, C;-Cs-Alkoxy, Halogen und/oder Cyano substituiert sein kdnnen,
oder fiir gegebenenfalls einfach bis fiinffach, gleich oder verschieden substituiertes Phenyl
steht, wobei die Substituenten jeweils aus der Liste W' ausgewshlt sind,
oder fiir unsubstituiertes C,-Cy-Alkyl,
oder fiir einfach oder mehrfach, gleich oder verschieden durch Halogen, C,-Cs-Alkylthio,
C,-Cﬁ-Alkylsulﬁnyl, C;-Cs-Alkylsulfonyl, C,-Cﬁ-Alkoxy, C,-C¢-Alkylamino, Di(C,-Ce-al-
kyl)amino, C,-C¢-Halogenalkylthio, C,-C¢-Halogenalkylsulfinyl, C,-C¢-Halogenalkylsulfo-
nyl, C;-Cs-Halogenalkoxy, C,-Cs-Halogenalkylamino, Halogen-di(C;-Cg-alkyl)amino,
-SiR'R’R? und/oder C5-Ce-Cycloalkyl substituiertes C,-Cyo-Alkyl steht, wobei der Cyclo-
alkylteil seinerseits gegebenenfalls einfach bis vierfach, gleich oder verschieden durch
Halogen, C;-C,-Alkyl und/oder C;-C,-Halogenalkyl substituiert sein kann,

W' fir Halogen, Cyano, Nitro, Amino, Hydroxy, C,-C;-Alkyl, C,-Cg-Alkoxy, C;-Cs-Alkylthio,
Cy-Cg-Alkylsulfinyl, C,-Cs-Alkylsulfonyl, C,-Ce-Alkenyl, C,-Cs-Alkenyloxy; C,-Cg-Halo-
genalkyl, C,-C¢-Halogenalkoxy, C;-C¢-Halogenalkylthio, C,-C¢-Halogenalkylsulfinyl oder
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Cy-Ce-Halogenalkylsulfonyl mit jeweils 1 bis 13 gleichen oder verschiedenen Halogen-
atomen; C;-C¢-Halogenalkenyl oder C,-Cs-Halogenalkenyloxy mit jeweils 1 bis 11
gleichen oder verschiedenen Halogenatomen; C;-Cq-Cycloalkyl oder C;-Cg-Cycloalkyloxy;

R' und R? unabhingig voneinander fiir Wasserstoff, C,-Cs-Alkyl, C,-Cs-Alkoxy, C,-C,4-Alkoxy-C,-

5 Cs-alkyl, C,-C4-Alkylthio-C-C4-alkyl oder C;-Cs-Halogenalkyl stehen,

R’ fiir Wasserstoff, C,-Cs-Alkyl, C,-Cs-Alkoxy, Cy-C4-Alkoxy-C;-Cy-alkyl, C,-C4-Alkylthio-
Ci-Cy-alkyl, C,-Cs-Alkenyl, C,-Cg-Alkinyl, C;-Ce-Halogenalkyl, C,-Ce-Halogenalkenyl,
C,-Cs-Halogenalkinyl, C;-Cq-Cycloalkyl, oder fiir jeweils gegebenenfalls substituiertes
Phenyl oder Phenylalkyl steht,

10

auf einfache Weise erhilt, indem man

5-Fluor-1,3-dimethyl-1H-pyrazol-4-carbonsaurefluorid der Formel (II)

' HC  Q
2 F
N Uy
A
H,C

15 -

mit Anilin-Derivaten der Formel (III)

"
H,N

2

in welcher R die oben angegebenen Bedeutungen hat,

20  in Gegenwart eines Saureakzeptors der -Formel (V)

4 N 5
Rt IR Iv)

N

in welcher R* und R’ unabhingig voneinander fiir Wasserstoff oder C;-Cs-Alkyl stehen,

umsetzt.

25
Uberraschenderweise lassen sich die Carboxamide der Formel (1) unter den erfindungsgeméifen Bedin-
gungen durch die Wahl des Saureakzeptors der Formel (IV) mit guten Ausbeuten in hoher Reinheit und
Selektivitdt herstellen. Ein weiterer Vorteil des erfindungsgemifBen Verfahrens ist, dass sich der
eingesetzte Saureakzeptor der Formel (IV) komplett zuriickgewonnen werden kann.

30
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3

Verwendet man beispielsweise 5-Fluor-1,3-dimethyl-1H-pyrazol-4-carbonsiurefluorid und 2-(1,3-

Dimethyl-butyl)-phenylamin als Ausgangsstoffe sowie 2,6-Dimethylpyridin als Saureakzeptor, so

kann das erfindungsgeméBe Verfahren durch das folgende Formelschema veranschaulicht werden:

CH,

| ~ H,C Q
H,C” N7
CH3 3 3 N\/ , . u CHS
. NN he NCH,
HyC

Das bei der Durchfithrung des erfindungsgeméBen Verfahrens als Ausgangsstoff verwendete 5-Fluor-

1,3-dimethyl-1H-pyrazol-4-carbonséurefluorid der Formel (II) ist bekannt (vgl. EP-A 0 776 889).

Die bei der Durchfiihrung des erfindungsgeméBen Verfahrens weiterhin als Ausgangsstoffe verwen-

deten Anilin-Derivate sind durch die Formel (II) allgemein definiert.

R

15

20

25

30

s.teht bevorzugt fiir C;-Cs-Cycloalkyl, C;-Cg-Cycloalkenyl, Cg-Cio-Bicycloalkyl, C,-Co-
éxacycloalkyl, C,{-C7-Oxacycloalkenyl, C3-C7-Thiacycloalkyl, C4-C;-Thiacycloalkenyl, C;-
C;-Azacycloalkyl steht, welche jeweils gegebenenfalls einfach bis vierfach, gleich oder
verschieden durch C,-C4-Alkyl, C,-C,-Alkoxy, Fluor, Chlor, Brom und/oder Cyano
substituiert sein kénnen,

oder fiir einfach bis dreifach, gleich oder verschieden substituiertes Phenyl, wobei die Sub-
stituenten aus der Liste W' ausgewihlt sind,

oder fiir unsubstituiertes C,-Cj;-Alkyl (wie Ethyl und geradkettiges oder verzweigtes
Propyl, Butyl, Pentyl, Hexyl, Heptyl, Octyl, Nonyl, Decyl, Undecyl und Dodecyl)

oder fiir einfach oder mehrfach, gleich oder verschieden durch 'FlAuor, Chlor, Brom, Iod, C;-
Ce-Alkylthio, C,-Cs-Alkylsulfinyl, C,-C4-Alkylsulfonyl, C,-C4-Alkoxy, C,-C4-Alkylamino,
Di(C,-C4-alkyl)amino, C,-C,-Halogenalkylthio, C,-C,-Halogenalkylsulfinyl, C,;-C,-Halo-
genalkylsulfonyl, C,-C,-Halogenalkoxy, C,-C,;-Halogenalkylamino, Halogen-di(C,-C,-al-
kyDamino mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- und/oder Bromatomen, -SiR'R’R’, Cyclopro-
pyl, Dichlorcyclopropyl, Cyclobutyl, Cyclopentyl oder Cyclohexyl substituiertes C;-Cj,-

‘Alkyl (wie Methyl, Ethyl und geradkettiges oder verzweigtes Propyl, Butyl, Pentyl, Hexyl,

Heptyl, Octyl, Nonyl, Decyl, Undecyl und Dodecyl).

steht besonders bevorzugt fiir Cyclopentyl, Cyclohexyl, Cycloheptyl, Bicyclo[2.2.1]hepty],
oder fiir einfach in 4-Position substituiertes Phenyl, fiir zweifach, gleich oder verschieden

in 3,4-, 2,3, 2,4- oder 3,5-Position substituiertes Phenyl oder fiir dreifach, gleich oder ver-
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4
schieden in 2,4,6-Position spbstituiertes Phenyl, wobei die Substituenten jeweils aus der
Liste W' ausgewahlt sind,
oder fiir unsubstituiertes C;-Cyo-Alkyl (wie Propyl, 1-Methylethyl, Butyl, 1-Methylpropyl, 2-
Methylpropyl, 1,1-Dimethylethyl, n-Pentyl, 1-Methylbutyl, 2-Methylbutyl, 3-Methylbutyl, 1,2-
Dimethylpropyl, 1,1-Dimethylpropyl, 2,2-Dimethylpropyl, 1-Ethylpropyl, n-Hexyl, 1-Methyl-
pentyl, 2-Methylpentyl, 3-Methylpentyl, 4-Methylpentyl, 1,2-Dimethylbutyl, 1,3-Dimethyl-
butyl, 2,3-Dimethylbutyl, 1,1-Dimethylbutyl, 2,2-Dimethylbutyl, 3,3-Dimethylbutyl, 1,1,2-Tri-
methylpropyl, 1,2,2-Trimethylpropyl, 1-Ethylbutyl, 2-Ethylbutyl, 1-Ethyl-3-methylpropyl, n-
Heptyl, 1-Methylhexyl, 1-Ethylpentyl, 2-Ethylpentyl, 1-Propylbutyl, Octyl, 1-Methylheptyl, 2-
Methylheptyl, 1-Ethylhexyl, 2-Ethylhexyl, 1-Propylpentyl, 2-Propylpentyl, Nonyl, 1-Methyl-
octyl, 2-Methyloctyl, 1-Ethylheptyl, 2-Ethylheptyl, 1-Propylhexyl, 2-Propylhexyl, Decyl, 1-
Methylnonyl, 2-Methylnonyl, 1-Ethyloctyl, 2-Ethyloctyl, 1-Propylheptyl und 2-Propylhépty1)
oder fiir einfach oder mehrfach, gleich oder verschieden durch Fluor, Chlor, Methyithio,
Ethylthio, n- oder isq-Propylthio, n-, iso-, sec-, ‘tert-Butylthio, Pentylthio, Hexylthio, Me-
thylsulfonyl, Ethylsulfonyl, n- oder iso-Propjlsulfonyl, n-, iso-, sec-, tert-Butylsulfonyl,
Methoxy, Ethoxy, n- oder iso-Propoxy, n-, iso-, sec-, tert-Butoxy, Methylamino, Ethyl-
aminb, n- oder iso-Propylamino, n-, iso-, sec-, tert-Butylamino, Dimethylamino, Diisopro-

pylamino, Trifluormethylthio, Trifluormethoxy, -SiR'R’R’, Cyclopropyl, Dichlorcyclo-

- propyl, Cyclobutyl, Cyclopentyl oder Cyclohexyl substituiertes C,-C p-Alkyl (wie Methyl,

Ethyl, Propyl, 1-Methylethyl, Butyl, 1-Methylpropyl, 2-Methylpropyl, 1,1-Dimethylethyl,
n-Pentyl, 1-Methylbutyl, 2-Methylbutyl, 3-Methylbutyl, 1,2-Dimethylpropyl, 1,1-Dime-
thylpropyl, 2,2-Dimethylpropyl, 1-Ethylpropyl, n-Hexyl, 1-Methylpentyl, 2-Methylpentyl,
3-Methylpentyl, 4-Methylpentyl, 1,2-Dimethylbutyl, 1,3-Dimethylbutyl, 2,3-Dimethy1bu-
tyl, 1,1-Dimethylbutyl, 2,2-Dimethylbutyl, 3,3-Dimethylbutyl, 1,1,2-—Trimethylpropyl,
1,2,2-Trimethylpropyl, 1-Ethylbutyl, 2-Ethylbutyl, 1-Ethyl-3-methylpropyl, n-Heptyl, 1-
Methylhexyl, 1-Ethylpentyl, 2-Ethylpentyl, 1-Propylbutyl, Octyl, 1-Methylheptyl, 2-Me-
thylheptyl, 1-Ethylhexyl, 2-Ethylhexyl, 1-Propylpentyl, 2-Propylpentyl, Nonyl, 1-Methyl--
octyl, 2-Methyloctyl, 1-Ethylheptyl, 2-Ethylheptyl, 1-Propylhexyl, 2-Propylhexyl, Decyl,
1-Methylnonyl, 2-Methylnonyl, 1-Ethyloctyl, 2-Ethyloctyl, 1-Propylheptyl und 2—Probylhepty1).

steht bevorzu.g'g fir Fluor, Chlor, Brom, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i-, s- oder t-
Butyl, Methoxy, Ethoxy, n- oder i-Propoxy, Trifluormethyl, Trifluorethyl, Difluor-
methoxy, Trifluormethoxy, Difluorchlormethoxy, Trifluorethoxy.

steht besonders bevorzugt Fluor, Chlor oder Brom.
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R' und R? stehen unabhingig voneinander bevorzugt fiir C;-Ce-Alkyl, C,-Cs-Alkoxy, Cy-Cs-

Alkoxy-C,-Cs-alkyl oder C,-C;-Alkylthio-C,-C;-alkyl.

R' und R? stehen unabhiingig voneinander besonders bevorzugt fiir Methyl, Ethyl, Methoxy,

Ethoxy, Methoxymethyl, Ethoxymethyl, Methoxyethyl, Ethoxyethyl, Methylthiomethyl,

Ethylthiomethyl, Methylthioethyl oder Ethylthioethyl.

R' und R? stehen unabhéngig voneinander ganz besonders bevorzugt fir Methyl‘, Methoxy,

Methoxymethyl oder Methylthiomethyl.
R' und R? stehen insbesondere bevorzugt jeweils fir Methyl.

R’ steht bevorzugt fir C,-C¢-Alkyl, C,-Cg-Alkoxy, C;-C;-Alkoxy-C,-Cs-alkyl, C,;-Cs-

Alkylthio-C,-C;-alkyl, C3-C¢-Cycloalkyl, Phenyl oder Benzyl.

R? steht besonders bevorzugt fiir Methyl, Ethyl, n- oder iso-Propyl, n-, sec-, iso- oder tert-

Butyl, Methoxy, Ethoxy, n- oder iso-Propoxy, n-, sec-, iso- oder tert-Butoxy,

Methoxymethyl, Ethoxymethyl, Methoxyethyl, Ethoxyethyl, Methylthiomethyl, Ethylthio-

methyl, Methylthioethyl, Ethylthioethyl, Cyclopropyl, Phenyl oder Benzyl.

Methoxy, iso-Propoxy, iso- oder tert-Butoxy.

. R steht insbesondere bevorzugt fiir Methyl. ‘

Bevorzugt werden Anilin-Derivate der Formel (III-1)

(II-1)
H,N

R
in welcher R die oben angegebenen Bedeutungen hat,
in das erfindungsgemifle Verfahren eingesetzt.

Auflerdem bevorzugt werden Anilin-Derivate der Formel (I1I-2)

@\ (11-2)
H.N R

2

in welcher R die oben angegebenen Bedeutungen hat,
in das erfindungsgemiBe Verfahren eingesetzt.

Auferdem bevorzugt werden Anilin-Derivate der Formel (I11-3)

/@/ R (I1-3)
H.N

2

in welcher R die oben angegebenen Bedeutungen hat,

-R? steht' ganz besonders bevorzugt fiir Methyl, Ethyl, n- oder iso-Propyl, iso- oder tert-Butyl,
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6

in das erfindungsgemiBe Verfahren eingesetzt.
Besonders bevorzugt setzt man Anilin-Derivate der Formel (ITI-1) ein.

Anilin-Derivate der Formel (IlI) bzw. (III-1), (II-2) und (III-3) sind bekannt oder lassen sich auf
bekannte Weise herstellen (vgl. EP-A 0 776 889, WO 03/010149).

Die bei der Durchfiihrung des erﬁndungsgemﬁBeh Verfahrens verwendeten Saureakzeptoren sind
durch die Formel (IV) allgemein definiert. In dieser Formel (IV) stehen R* und R’ unabhﬁﬁgig von-
einander bevorzugt fiir Methyl oder Ethyl. Besonders bevorzugt sind folgende Sdureakzeptoren der
Formel (IV): 2-Methylpyridin, 2,3-Dimethlypyridin, 2-Methyl-5-ethylpyridin, 2,6-Dimethylpyridin,
2,4-Dimethylpyridin, 3,4-Dimethylpyridin, 2,4,6-Trimethlypyridin. -

Séureakzeptoren der Formel (IV) sind bekannte Synthesechemikalien.

~Das erfindungsgemaBe Verfahrens kann in Gegenwart eines Verdiinnungsmittels durchgefiihrt werden,

Hierzu kommen alle inerten organischen Losungsmittel in Betracht, vorzugsweise aliphatische,

. alicyclische oder aromatische Kohlenwasserstoffe, wie beispielsweise Petrolether, Hexan, Heptan,

Cyclohexan, Methylcyclohexan, Benzol, Toluol, Xylol oder Decalin; halogenierte Kohlenwasserstoffe,
wie beispielsweise Chlorbenzol, Dichlorbenzol, Dichlonm_athan, Chloroform, Tetrachlormethan, Di-
chlorethan oder Trichlorethan; Ether, wie Diethylether, Diisopropylether, Methyl-t-butylether, Methyl-t-
Amylether, Dioxan, Tetrahydrofuran, 1,2-Dimethoxyethan, 1,2-Diethoxyethan oder Anisol; Ketone, wie
Aceton, Butanon, Methyl-isobutylketon oder Cyclohexanon; Ninilé, wie Acetonitril, Propionitril, n-
oder i-Butyronitril oder Benzonitril; Amide, wie N,N-Dimethylformamid, N,N-Dimethylacetamid, N-
Methylformanilid, N-Methylpyrrolidon oder Hexamethylphosphorséuretriamid, besonders bevorzugt

Chlorbenzol oder Toluol.

Die Reaktionstemperaturen konnen bei der Durchfiihrung des erfindungsgemaBen Verfahrens in
einem groferen Bereich variiert werden. Im Allgemeinen arbeitet man bei Temperaturen von

100°C bis 150°C, bevorzugt bei Temperaturen von 120°C bis 145°C.

Bei der Durchfithrung des erfindungsgemiBen Verfahrens setzt man pro Mol des 5-Fluor-1,3-
dimethyl-1H-pyrazol-4-carbonsdurefluorids der Formel (II) im Allgemeinen zwischen 0,8 und 1,5
Mol, bevorzugt dquimolare Mengen, von Anilin-Derivaten der Formel (III) sowie zwischen 0,8

und 1,5 Mol, bevorzugt dquimolare Mengen, eines Saureakzeptors der Formel (IV) ein.
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Die Reaktionszeit kann in Abhéngigkeit von der Reaktivitdt der Edukte bis zu 30 Stunden betra-
gen, wobei der Abbruch der Reaktion bei vollstindigem Umsatz auch schon friiher erfolgen kann.

Bevorzugt sind Reaktionszeiten von 10 bis 20 Stunden.

Alle erfindungsgemiBen Verfahren werden im Allgemeinen unter Normaldruck durchgefuhrt. Es
ist jedoch auch moglich, unter erhthtem oder vermindertem Druck — im Allgemeinen zwischen 0,1

bar und 10 bar — zu arbeiten.

Die durch das erfindungsgemiBen Verfahren herstellbaren Carboxamide der Formel (I) sind

wertvolle Fungizide (vgl. z.B. WO 03/010149).

Das erfindungsgemiRe Herstellen von Carboxamiden der Formel (I) wird in den nachstehenden Bei-
spielen beschrieben, welche die obige Beschreibung weiter illustrieren. Die Beispiele sind jedoch

nicht in einschriankender Weise zu interpretieren.
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Herstellungsbeispiele
He  Q
N CH
N[ H ?
NTNg HC CH,
H,C ‘

Unter Schutzgas (Argon) wird eine Losung aus 11,25 g (105 mmol) 2,6-Dimethylpyridin und
18,05 g (100 mmol) 2-(1,3-Dimethyl-butyl)-phenylamin in 40 ml Chlorbenzol vorgelegt. Man gibt
16,17 g (100 mmol) 5-Fluor-1,3-dimethyl-1H-pyrazol%-carbonséiureﬂuorid zu und rithrt fiir 21 h
unter Riickfluss nach. Zur Aufarbeitung ldsst man abkiihlen, verriihrt mit 100 ml 1 N Salzsdure und
extrahiert dreimal mit je 100 ml Essigsdureethylester. Die vereinigten organischen Phasen werden
einmal mit 100 ml Wasser gewaschen, iiber Magnesiumsulfat getrocknet und unter vermindertem
Druck eingeengt. Die erhaltene Suspension wird mit 50 ml n-Hexan fiir 2 h bei Raumtemperatur
nachgeriihrt. Man erhilt 28,25 g (88 % der Theorie) an N-[2-(1,3-Dimethylbutyl)phenyl}-5-fluor-
1,3-dimethyl-1H-pyrazol-4-carboxamid in Form von Kristallen (Schmelzpunkt 104-106°C).
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Patentanspriiche

1. Verfahren zum Herstellen von Carboxamiden der Formel ()

HG 0 /@_R
7 N a
H

H,C

M

in welcher

R
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20

25

30

fir C;-Cy,-Cycloalkyl, C3-C,2-Cyéloalkenyl, Cs-Ciz-Bicycloalkyl, C;-C,,-Oxacy-
cloalkyl, C4-C),-Oxacycloalkenyl, C5-C;,-Thiacycloalkyl, C4-Cy,-Thiacycloalkenyl,
C,-C2-Azacycloalkyl steht, welche jeweils gegebenenfalls einfach oder mehrfach,
gleich oder verschieden durch C;-Cs-Alkyl, C,-Cs-Alkoxy, Halogen und/oder
Cyano substituiert sein konnen, '

oder fiir gegebenenfalls einfach bis fiinffach, gleich oder verschieden substituiertes
Phenyl steht, wobei die Substituenten jeweils aus der Liste W' ausgewihlt sind,
oder fuir unsubstituiertes C,-C,p-Alkyl,

oder fiir einfach oder mehrfach, gleich oder verschieden durch Halogen, C,-Cs-Al-
kylthio, C,-Cs-Alkylsulfinyl, C;-C¢-Alkylsulfonyl, C,:C6-Alkoxy, C,-Cs-Alkylami-
no, Di(C,-Cs-alkyl)amino, C,;-C¢-Halogenalkylthio, C,-Cg-Halogenalkylsulfinyl,
C,-Cs-Halogenalkylsulfonyl, C,-Cs-Halogenalkoxy, C,-Cg-Halogenalkylamino,
Halogen-di(C,-Cs-alkyl)amino, -SiR'R’R? und/oder C;-Cq-Cycloalkyl substituier-
tes C,-Cyo-Alkyl steht, wobei der Cycloalkylteil seinerseits gegebenenfalls einfach
bis vierfach, gleich oder verschieden durch Halogen, C,-C,-Alkyl und/oder C;-C;-
Halogenalkyl substituiert sein kann,

fir Halogen, Cyano, Nitro, Amino, Hydroxy, C,-Cs-Alkyl, C,-Cs-Alkoxy, prCa-
Alkylthio, C,-Cs-Alkylsulfinyl, C;-Cs-Alkylsuifonyli, C2-C6-Alkényl, C,-Ce-
Alkenyloxy; C;-Ce-Halogenalkyl, C,-Cs-Halogenalkoxy, C;-Ce-Halogenalkylthio,
C,-C¢-Halogenalkylsulfinyl oder C;-C¢-Halogenalkylsulfonyl mit jeweils 1 bis 13
gleichen oder verschiedenen Halogenatomen; C,-Cs-Halogenalkenyl oder C,-Cq-
Halogenalkenyloxy fnit jeweils 1 bis 11 gleichen oder verschiedenen Halogen-

atomen; C;-Cq-Cycloalkyl oder C;-C¢-Cycloalkyloxy;

R' und R? unabhéngig voneinander fiir Wasserstoff, C,-Cg-Alkyl, C,-Cs-Alkoxy, C,-Cs-

R3

Alkoxy-C,-C4-alkyl, C;-C,4-Alkylthio-C,-C,-alkyl oder C,-C¢-Halogenalkyl stehen,
fur Wasserstoff, C;-Cs-Alkyl, C;-Cs-Alkoxy, C;-C4-Alkoxy-C;-Cy-alkyl, C;-C-
Alkylthio-C,-C4-alkyl, C,-Cs-Alkenyl, Cp-Cs-Alkinyl, C,;-Cs-Halogenalkyl, C,-Cs-
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Halogenalkenyl, C,-C¢-Halogenalkinyl, C;-C¢-Cycloalkyl, oder fur jeweils gegebe-
nenfalls substituiertes Phenyl oder Phenylalky! steht,
dadurch gekennzeichnet, dass man

5-Fluor-1,3-dimethyl-1H-pyrazol-4-carbonséurefluorid der Formel (II)

H, 0
/4 F
N (ID)
N
/ F
H,C

mit Anilin-Derivaten der Formel (III)

H N

2
in welcher R die oben angegebenen Bedeutungen hat,’

in Gegenwart eines Saureakzeptors der Formel (IV)
~N
4 5
S R_—@R av)
10 N |
' in welcher R* und R’ unabhingig voneinander fiir C,-C;-Alkyl stehen,

umsetzt.
2. Verfahren gemill Anspruch 1, dadurch gekennzeicl{net, dass man als Sdureakzeptor 2-Methyl-
15 pyridin, 2,3-Dimethlypyridin, 2-Methyl-5-ethylpyridin, 2,6-Dimethylpyridin, 2,4-Dimethyl-

pyridin, 3,4-Dimethylpyridin, 2,4,6-Trimethlypyridin einsetzt.

3. Verfahren gemifl Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dass man bei Temperaturen

von 100°C bis 150°C arbeitet.

20
4. Verfahren gemdll Anspruch 1, 2 oder 3, dadurch gekennzeichnet, dass man Anilin-Derivate der
Formel (II-1) '
(1I-1)
H,N
R

in welcher R die in Anspruch 1 angegebenen Bedeutungen hat, einsetzt.

25

5. Verfahren gemiB Anspruch 1, 2, 3 oder 4, dadurch gekennzeichnet, daés man 2-(1,3-Dimethyl-
butyl)-phenylamin als Anilin-Derivat der Formel (II) einsetzt.
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