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Herbizide und wachstumsregullierende Mittel

Anwendungsgebiet der Erfindung
Die Erfindung betrifft herbizide und wachstumsregulierende
Mittel fiir die Anwendung in der Landwirtschaft.

Charakterigtik der bekannten technigchen Ldgungen
Bs iat bereits bekannt, daB heterocyclisch substituierte
Phenylsulfonylharnstoffe, wie z, B, N=(4-Chlor-6~i-propyl-
anino-1,3,5-triazin-2-yl)-N-i-propyl-N"~(4-chlorphenylsul-
fonyl)-harnstoff, herbizide ader pflanzenwuchsregulierende
Eigenschaften aufweisen (vgl, NL-PS 121 788, DE-0S

27 15 786 EP 1 485, BP 1 514, EP 1 515, EP 4 163, EP 7 687,
EP 9 419, EP 10 560).

Ziel der Brfindung

Zlel der Erfindung ist die Bereitstellung neuer Mittel mit
ausgezeichneter herbizider Wirkung zur selektiven Unkraut-
bekdmpfung in Nutzpflanzenkulturen sowie guter wachstums-

regulierenden Eigenschaften,

Darlegung des Wesens der Erfindung

Der Brfindung liegt die Aufgabe zugrunde, neue Verbindungen
mit den gewiinschten Eigenschaften aufzufinden, die als
Wirkstoff fir die neuen herbiziden und wachstumsregulierenden
Mittel geeignet sind.
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Es wurde nun gefunden, daB auch heterocyclisch substituierte
(Halogen)Alkyl- bzw. Alkoxysulfonylharnstoffe als Herbizide
And Pflanzenwachstumsregulatoren geeignet sind.

Gegenstand der vorliegenden Erfindung 81nd demnach Verbin-
dungen der Formel I

x
e
131-§O}m-802-§-G—N—R4 (I},
Ry By
worin

R1 einen gegebenenfalls durch bisg zu 6 Halogenatome sub-
stituierten-geséttiglien oder ungesittigten, verzweigten
oder unverzweigten aliphatischen Rest mit bis zu 10
C-Aftomen, der ggf. durch Sauerstoff unterbrochen sein
kann; ’

ps By H oder (c -C, ) Alkyl

O oder 5; -

0 oder 1;

4 einen 2-3 Stlckstoffatome enthaltenden heterocyclischen
Secharing, der ggf. 1-3fach durch Halogen, N02 CN,
CEO, (C -C )=Alkylamino, (G -C )-Dialkylamino, einen
(gegebenenfalls durch Halocen, (C -C )-Alkoxy,
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(C1-C3)-Alkylthip, (C4-C3)-Alkylamino, (C1-C3)—Dialkyl-
amino oder (C1—C4)Alkoxycarbonyl substituierten)
(C1-C4)—Alkylrest, einen (gegebenenfalls durch Halogen
oder (C4-C,)Alkoxycarbonyl substituierten) (C,-C,)- “
Alkoxy- oder (C1—C4)—Alkylthiorest oder (C1—C4)-Alkoxy-
carbonyl substituiert ist,

bedeuten, sowie, falls R2 Wasserstoff bedeutet, deren

physiologisch vertr&dgliche Salze mit Basen.

Unter "aliphatischen Resten"” in RT-Stellung sind Alkyl-
reste, Alkenylreste mit einfacher oder konjugierter Doppel~-

bindung oder Alkinylreste zu verstehen. "Halogen" bedeutet

' bevorzugt Fluor, Chlor oder Brom. Reste mit mindestens

3 C-Atomen zeichnen sich durch besonders starke herbizide

Wirkung aus.

Als Beispiele fiir erfindungsgemifBe heterocyclisch substi-
tuierte Sulfonylharnstoffe der Formel I seien die '

folgenden genannt:

N-{4-Methoxy-6-methyl-pyrimidin-2-y1)-N'-(2,2,2-trichlor-
eth—1-oxysﬁlfonyl)-harnstoff;. _
N-(4-Methoxy-6-methyl-1,3,5-triazin-2-yl)=N'=(2,2,2-tri-
fluoreth-1-oxysulfonyl)-harnstoff;
N—(2,6-Dimethyl—5—chlor-pyrimidin—4—yl)—N'—(methdxysulfo—
nyl)-harnstoff; '
N-(4-Methyl-5-ethoxycarbonyl-pyrimidin~2-yl)-N'-(isobutyl-
oxysulfonyl)-harnstoff; & :
N-(4-Methoxy-6-methylthio-pyrimidin-2-yl)-N'-(2-chloreth-
1-yl-suylfonyl)~harnstoff;
N-(4,6~Dichlor-pyrimidin-2-yl)-N*-(2-chloreth-1-yl-sulfo-
nyl)-harnstoff;
N-(4-Methyl-6-methylthio-1,3,5~triazin-2-yl)-N'= (1,2~
dichlor—n—prop—1—yl—sulfonyl)—harnsﬁoff;
'N-(4-Methyl-5-dimethylamino-1,3,5-triazin-2-y1)-N'-(1,2-
dichlor—n—prop-1—yl—sulfonyl)—harnstoff;
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N-(4-Methoxy-6-methyl-1,3,5~triazin-2-y1)-N'~(1-methyl-2-
chlor-n-prop—1-yl-éulfonyl)Aharnstoff; )
N~(4~Methoxy—6—methyl—pyrimidin—2—yl)-N'—(2-chlor-3—methoxy—
n-prop-1-yl-sulfonyl)-harnstoff; 7
N-(5,6-Dimethyl=1,2,4-triazin-3 -yl)—N'-(1 2,2- trlchlor-eth-
1=yl-sulfonyl)-harnstoff; _ _
N—(4,6-Dlmethoxy-S—Chlor-pyrimidin—Z—yl)-N‘—(2—chlor~n-
but-1-yl-sulfonyl)~harnstoff;
N-(4,6-Dimethyl-5-nitro~pyrimidin-2 -yl)—N'—(Z 4,6, 6 -tetra- .
chlor-n-hex-1-yl-sulfonyl)-harnstoff; ,
N-(4,5~-Dimethyl-6-methoxy-pyrimidin-2~y1l)-N'-(2-chlor-n-
hex-1-yl-sulfonyl)~harnstoff;
N-(4-Methyl-6-diethylamino-1, 3 5=~ trla21n* -yl)-N'—(VLnyl-
.sulfonyl) -harnstoff;

N-(4,6-Dimethyl-5- -brom-pyrimidin-2-yl)-N'-(prop-1-en-1-yl-
sulfonyl)-harnstoff;
N=-(4-Methyl-5-nitro-6-chlor-pyrimidin-2-y1)-N'-(3-chlor-
prop-1-en-1-yl-sulfonyl)-harnstoff; | .
N=-(4-Methyl-6-ethoxymethyl-pyrimidin-2-yl)-N'-(4,4-dichlor-
'but=1-en-1-yl—su1fonyl)-harnstoff;

- (4,6-Dimethoxy-1,3,5-triazin-2-yl) -N-methyl-N'~-(2-chlor-.
vinylsulfonyl)~harnstoff; _
N-(4,6-Diethyl-pyrimidin-2-yl)=-N'-(prop-1-en-1-yl-sulfonyl)-
harnstoff, -Natriumsalz;

N- (Pyrimidin-2-yl)-N'-(prop-1-en~-1-yl-sulfonyl)-thiocharn-
stoff; v
N-(4-Chlor—S-isopropylamino-1,3,5—triazin—2-yl)rN—iso—
propyl-N'-(prop-1-en-1-yl-sulfonyl)-harnstoff;

N-(5,6-Dimethoxy-1,2 14-triazin-3-yl)-N'-(n-prop-1-oxy-
sulfonyl)—harnStoff

-(4,6-Dimethoxy-5-fluor- pyrlmldln -2-yl)~-N'-(n~heptyl-1-

: oxysulfonyl) -harnstoff;

N-(4,6-Dimethyl-5-jod-pyrimidin-2-yl)-N'-{2-methoxy-

ethoxysulfonyl)-harnstoff;
-(4,6-Dichlor-5-(2-chlorethyl) -pyrimidin-2-y1)-N'- (1,3~

dichlor-isopropyl-2-oxysulfonyl)-harnstoff;
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N-(4-Methoxy-5-nitro-6-methyl-pyrimidin-2-yl)-N'- _
(1,1,1,3,3,3-hexachlor—isopropyl—z—oxysulfonyl)—harnstoff;
N—(4-Trifluormethyl—G—methyl—pyrimidin—z—yl)-N‘-(Z,Z-di—
chlor-ethyl-sulfonyl)-harnstoff;
N—(4,5—Dimethy1—6-methoxyethoxy—pyrimidin-z-y1)—N'-
(1,2-dichlor-ethyl-sulfonyl)-harnstoff;
N-(4-Methoxymethyl—S-methyl—G—ethoxy—pyrimidin—Z-yl)~N‘—
(2,3-dichlor-n-prop-1-yl-sulfonyl)-harnstoff;
N-(4-(1—Ethoxycarbonyl-ethoxy)-6-methyl-pyrimidin-2-yl)-
N'-(1,2-dibrom-n-prop-1ryl-sulfonyl)-harnstoff;

N-(4- (Methoxycarbonyl-methoxy) -6-methyl-1,3,5-triazin-2-y1l)-
N'-(2-chlorfn-pené-1-yl-sulfonyl)—harnstoff;-
N—(4,6—Diethylmercapto—pyrimidin-2—yl)-N'-(2-éhlor—2-tri-
fluormethyl-eth-1-yl-sulfonyl) -harnstoff;

N- (4-Methyl-6- (2-bromethoxy) ~pyrimidin-2-yl) -N'~-(2,3,4-
trichlor-n-but-1-yl-sulfonyl)~harnstoff:
N~(4—Methoxy-6—methyl-1,3,5-triazin—2—yl)-N'-(3-chlor72-

. chlormethyl-prop-1-yl-sulfonyl)-harnstoff;

N—(4,6—Dimethy1mercapto-1,3,5-triazin—2-yl)-N'—(2—chlor—
2-chlormethyl-prop-1-yl-sulfonyl)-harnstoff;
N-(4-Methyl-pyrimidin—2-yl)-N“(Z,3-dichlor-n—but—1—yl-
sulfonyl) -harnstoff; ‘

N- (4-Methoxy-5-n-butyl-6-methyl-pyrimidin-2-y1l)-N'-(3-chlor-
n-but-1-en-1-yl-sulfonyl)-harnstoff;
N-(4,6—Dimethoxy—1,3,5-triazin-2—yl)-N'-(1—methyl-2,3—
dichlor-n-prop-1-yl-sulfonyl)-harnstoff; '

N-(2,6-Dimethyl-pyrimidin-4-y1)-N'~(2-chlor-3-brom-n-but -

1-yl-sulfonyl)-harnstoff;
N-(S,G-Dimethyl—1,2,4—triazin—2-yl)—N'—(1—methyl-n—prop—7—
en-1-yl-sulfonyl)-harnstoff; _
N—(S-Chlor—pyrimidin-2-yl)-N'-(2—chlor—2)4-dibrom—n-but—
1-yl-sulfonyl)-harnstoff.

Die neuen Verbindungen der allgemeinen Formel I lassen sich
aus an sich bekannten bzw. nach bekannten Verfahren herge-
stellten Ausgangsmaterialien synthetisieren. Die Herstel-

lungsverfahren sind dadurch gekennzeichnet, daB man
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a) Verbindungen der Formel

b)

-umsetzt, wobei in Formel VII R

R1 - (O)m - 802 -N=C=20
odef X
R1 - (0)m - 802 - ? - C -l
Ry

mit Verbindungen der Formel

Y
R3-
oder ‘
Verbindungen der Formel
Ry - (0) - S0, - NH
Ry

mit Verbindungen der Formel

oder

cl -C - ? - R4

Rq

3

(IT),

(ITI)

(v)

(V1)

{VIiI)

.
fir (C1-C4)—Alkyl steht,

‘und gewlinschtenfalls die erhaltenen Verbindungen der For-

mel I durch Abspaltung von Halogenwasﬁerstoff, Anlagerung
von Halogen an vorhandene Mehrfachbindungen, Alkylierung

in RZ-Position.oder Salzbildung in andere Verbindungen der
Formel I iberfihrt.

Zu a) Die Umsetzung der Verbindungen II bzw. IIT und IV

erfolgt vorzugsweise in inerten aprotischen LOsungs-
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mitteln wie z.B. Acetonitril, Dichlormethan, Toluol,
Tetrahydrofuran oder Dioxan bei Temperaturen zwischen
0°C und der Siedetemperatur des Ldsungsmitteln. Rei
Anwendung von Ausgangsstoffen der Formel III arbeitet
man in Gegenwart eines Sdureakzeptors wie z.B.
Kaliumcarbonat, Pyridin oder Triethylamin.

Zu b) Bei der Umsetzung der Verbindungen V mit VI bzw. VII

' arbeitet man gleichfalls vorzugsweise in den oben
genannten inerten. LOsungsmitteln unter Zusatz basi-
scher Verbiqdungen, wie z.B. Kaliumcarbonat, Pyridin
oder Triethylamin bei Temperaturen zwischen 0°C und
der Siedetemperatur des Lésgngsmittelé.

Die nachtrédgliche Abspaltung von Halogenwasserstoff (HC1,
HBr) aus halogenhaltigen Resten R1 erfolgt in bekannter
Weise, z.B. mit Alkalialkoholat, alkoholischer Natron-

- oder Kalilauge, Triethylamin oder anderen séureabspaltenden

Mitteln, ggf. in Gegenwart eines weiteren inerten Ldsungs-
oder Verdiinnungsmittels (z.B. Toluol) bei Temperaturen
zwischen Raum- und Siedetemperatur.

An vorhandene oder nachtriglich gebildete Mehrfachbindungen
in R,-Position kann man Halogen {Clz, Br2) oder Halogenwas-
serstoff in gleichfalls bekannter Weise anlagern und so
ggf. zu neuen Verbindungen der Formel I gelangen. Die Bro-
mierung bzw. Chlorierung wird in inerten organischen
Losungsmitteln wie z.B. Dichlormethan oder Chloroform unter
Belichtung - beispielsweise mit ultraviolettem Licht - oder
in Gegenwart von radikalisch zerféllenden Verbindungen -
z.B. Azodiisobutyronitril - bei Temperaﬁureh zwischen 0°C
und der Siedetemperatur des Ldsungsmittels durchgefiihrt.
Die Anlagerung von Halogenwasserstoff gelingt in Gegenwart
inerter L&sungsmittel (z.B. Toluol) mittels gasfdrmigem
HCl oder HBr bei niedrigen Temperaturen, ggf. in Gegenwart
eines Peroxidkatalysators.
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Zur nachtrdglichen Alkylierung in R2-Stellung arbeitet man
vorzugsweise in inerten aprotischen Ldsungsmitteln wie z.B.
Dioxan oder Dimethylformamid unter Zusatz einer anorgani-
schen Base, z.B. Natriumhydrid oder Xaliumcarbonat, bei
Tempefaturen von 20°C bis zur Siedetemperatur des L&sungs-
mittels. Als Alkylierungsmittel werden z.B. ,
Dimethylsulfat, Methyljodid oder Ethylbromid eingesetzt.

Verbindungen der Formel I, in denen R, Wasserstoff bedeu-
tet, konnen Salze bilden, bei denen H durch ein fiir die
Landwirtschaft geeignetes Kation ersetzt ist. Diese Salze.
sind im allgemeinen Metall-, Ammonium- oder organische
Aminsalze und werden vorzugsweise in inerten L&sungsmitteln
wie z.B. Wasser, Methanol oder Aceton bei Temperaturen von
20 - 100°C hergestellt. Geeignete Basen zur Herstellung

der erfindungsgemdBen Salze sind z.B. Kaliumcarbonat,
Ammoniak oder Ethanolamiﬁ.

Die Ausgangsstoffe der Fbrmel IV sind bekannt oder lassen
sich nach im Prinzip bekannten Verfahren herstellen, z.B.
durch Zyklisierung entsprechender Guanidinderivate mit ent-'
sprechend substituierten 1,3-Diketonen (vgl. z.B. "The
Chemistry of Heterocyclic compounds", Vol. XVI (1962) und
Supplement I (1970)) oder durch Derivatisierung von Cyanur-
chlorid (vél. z.B. "The Chemistry of Heterocyclic Compounds"

L. Rapoport: "s-Triazines and Derivatives" (1959)).

Die Sulfqnylisocyanate der Formel II sind ebenfalls zum
groBen Teil bekannt oder lassen sich nach im Prinzip be-
kannten Verfahren in einfacher Weise herstellen (vgl.
DE-AS 1 211 165, DE-AS 1 226 565, DE-AS 1 230 016,

DE-AS 1 568 640 sowie Chem. Ber. 105, 2791, 2800 (1972)).

Die Sulfonylcarbamoyl- bzw. -thiocarbamoylchloride der For-
mel IIT lassen sich nach itblichen Methoden aus den Alkali-

salzen der entsprechenden Sulfonamide der Formel V, welche
aus def Literatur bekannt sind, durch Umsetzung mit Phosgen

oder Thiophosgen darstellen.
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5
Die fiir die‘Umsetzungen nach b) bendtigten Isothiocyanate
der Formel VI sind bekannt oder nach bekannten Verfahren
zugdnglich (vgl. Tetrahedron 29, 691 (1973); Japan Kokai
Sho-51-143686) . )

Gleiches gilt fiir die heterocyclischen Carbamoylchloride
und Thiocarbamoylchloride der Formel VII (vgl. z.B.
DE-AS 1 149 718 und DE-AS 2 238 870).

Sulfonylharnsto fe der allgemeinen Formel I, welch= im ali-

phatischen Rest R, eines oder mehrere asymmetrische Kohlen-
stoffatome enthalten, liegen in enantiomeren oder diastereo~
meren Formen vor. Im allgemeinen werden die entsprechenden
erfindungsgemédBen Verbindungen als Racemate oder als
Diastereomerengemische erhalten. Falls erWﬁnsCht, k&nnen
die Ublichen Techniken zur Trennung dieser Gemische in die
sterisch einheitlichen Bestandteile angewendet werden. Auch
durch Verwendung von sterisch einheitlichen Ausgangsmate-
rialien ist eine Reindarstellung der genannten Verbindungen
moéglich. Wegrden z.B. Aminoheterocyclen der allgemeinen For-
mel IV mit threo- bzw. erythro-1,2-Dichlorpropyl-sulfonyl-
isocyanat umgesetzt, so werden'diesen entsprechende threo~
bzw. erythro-1,2-Dichlorpropylsulfonylharnstoffe erhalten.
Ferner k&nnen Sulfonylharnstoffe der allgemeinen Formel I,
welche im aliphatischen Rest R1 eine oder mehreré Doppel-
bindungen enthalten, bei entsprechender olefinischer Sub-
stitution als E- oder als Z-Isomere vorkommen, deren Rein-
darstelluhg bzw. Trennung ebenfalls mdglich ist. Werden’
Z.B. ungesdttigte Sulfonylisocyanate der allgemeinen For-
mel IT als E- oder als Z-Isomere eingesetzt, so werden die
ungesittigten Sulfonylharnstoffe der Formel I in sterisch

einheitlicher Form geliefert.

Die erfindungsgemdBen Verbindungen zeigen eine ausgezeich-
nete herbizide Wirkung und in wichtigen GroBkulturen eine
sehr gute Selektivitdt und elgnen sich daher zur selektiven

Bekampfung zahlrelcher zwelkelmblattrlqer und grasartiger
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annueller und perennierender Unkrduter in landwirtschaft-
lich bedeutenden Kulturen wie z.B. Weizen, Gerste, Roggen,
Reis und Mais, Zuckerriiben, Soja und Baumwolle im Vorsaat-,

vVorauflauf- und Nachauflaufverfahren.

Werden die erfindungsgemdBen Verbindungen vor dem Keimen
der Unkrautpflanzen im Vorsaat- oder Vorauflaufverfahren
auf die Erdoberfliche appliziert, so wird das Auflaufen
der Keimlinge nicht verhindert. Die Unkr&duter wachsen bis
zum Keimblattstadium heran, stellen jedoch dann ihr Wachs-
tum ein und sterben schlieBlich nach ‘einigen Wochen voll-
kommen ab. Bei Applikation der Wirkstoffe auf die griinen
Pflanzenteile im Nachauflaufverfahren tritt ebenfalls sehr
rasch nach der Behandlung ein drastischer Wachstumsstop
ein und die Unkrautpflanzen'bleiben in dem zum Applikations-
zeitpunkt vorhandenen Wachstumsstadium stehen oder sterben
nach einer gewissen Zeit ganz ab, so da8 auf diese Welse
eine filr die Kulturpflanzen schddliche Unkrautkonkurrenz

sehr friih und nachhaltig beseitigt werden kann.

Dariiberhinaus weisen die erfindungsgemdBen Substanzen her-:

vorragende wachstumsregulatorische Eigenschaften bei Kul-

/9
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turpflanzen auf. Sie greifen requlierend in den pflanzen-
eigenen Stoffwechsel ein und k&nnen damit zur gezielten
Beeinflussung von Pflanzeninhaltsstoffen und zur Ernte-
erleichterung wie z.B. durch Ausl&sen von Desikkation\und
Wuchsstauchung eingesetzt werden. Desweiteren eignen sie -
sich auch zur generellen Steuérung und Hemmung von uner-
winschtem vegetativen Wachstum, ohne daB sie dabei die
Pflanzen abtdten. Eine Hemmung des vegetativen Wachstums
spielt bei vielen mono- und dikotylen Rulturen eine groBe
Rolle, da das Lagern hierdurch verringert oder vdllig ver-
hindert werden kann.

Gegenétand der Erfindung sind daher auch herbizide bzw.
Wachstumsregulierende Mittel, die gekennzeichnet sind durch
einen Behalt an einer Verbindung der Formel I in Kombination'
miémﬁblichen Formulierungshilfsmitteln.undAInertstoffen
sowie.deren Verwendung im landwirtschaftlichen Bereich.

Die erfindungsgem&fien Mittel enthalten die Wirkstoffe der
Formel I im allgemeinen zu 2 - 95 Gew.-%. Sie kdnnen als
Spritzpulver, emulgierbare Konzentrate, verspriihbare Ldsun-
gen, Stdubemittel oder Granulate in den Ublichen Zuberei-

tungen angewendet werden.

Spritzpulver sind in Wasser gleichmdBig dispergierbare Pr&-
parate, die neben dem Wirkstoff auBer einem Verdiinnungs-
mittel oder Inertstoff noch Netzmittel z.B. polyoxethylierte
Alkylphenole, polyoxethylierte Fettalkohole, Alkyl- oder
Alkylphenyl-sulfonate und Dispefgiermittel, z;B. ligninsul-

'fonsaures Natrium, 2,2‘-dinaphthylmethan-6,6‘-disdlfonsaures

Natrium, dibutylhaphthalinsulfonsaures Natrium oder auch

oleylmethyltaurinsaures Natrium enthalten.

Emulgierbare Konzehtrate werden durch Auflédsen des Wirkstof-
fes in einem organischen L&ésungsmittel, z.B. Butanol, Cyclo-
hexanon, Dimethylformamid, Xylol oder auch h&hersiedenden
Aromaten oder Kohlenwasserstoffen unter Zusatz von einem

oder mehreren Emulgatoren hergestellt. Als Emulgatoren k&n=
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nen beiséielsweise verwandt werden:

Alkylarylsulfonsaure Ralziumsalze wie Ca-dodecylbenzosulfo->
nat oder nichtionische Emulgatoren wie fettsdurepolyglykol-
ester, Alkylarylpolyglykolether, Fettalkoholpolyglykolether,
Propylenoxid-Ethylenoxid-Kondensationsprodukte, Fettalkohol-
Propylenoxid-Ethylenoxid-Xondensationsprodukte, Alkyl?oly-
ether, Sorbitanfettsiureester, Polyoxethylensorbitan-fett~
sdureester oder Polyoxethylen~sorbitester.

Stdubemittel erhdlt man durch Vermahlen des Wirkstoffes
mit fein verteilten, festen Stoffen, z.B. Talkum, natiir-

lichen Tonen, wie ‘Kaolin, Bentonit, Pyrophillit oder

" Diatomeenerde. .

Granulate k&nnen entweder durch Verdiisen des Wirkstoffes
auf adsorptionsfihiges, granuliertes Inertmaterial herge-
stellt werden oder durch Aufbringen von Wirkstoffkonzentra-
ten mittels Klebemitteln z.B. Polyvinylalkohol, polyacryl-
saurem Natrium oder auch Mineral&len auf die Oberfliche von
Trdgerstoffen wie Sand, Kaolinite oder von granuliertem

Inertmaterial. Auch kdnnen geeignete Wirkstoffe in der fiir

die Herstellung von Diingemittelgranalien {iblichen Weise -

gewlnschtenfalls in Mischung mit Diingemitteln - hergestellt
werden.

Bei herbiziden Mitteln k&nnen die Konzentrationen der Wirk-

stoffe in den handelsiiblichen Formulierungen verschieden
sein. '

 In'Spritzpulvern variiert die Wirkstoffkonzentration z.B.

zwischen etwa 10 % und 80 %, der Rest besteht aus den oben
angegeﬁenen Formulierungszusdtzen. Bei emulgierbaren Kon-
zentraten kann die Wirkstoffkonzentration gleichfalls etwa
10 % bis.80 % betragen. Staubfdrmige Formulierungen enthal- -
ten etwa 2 - 20 %. Bei Granulaten h&ngt der Wirkstoffgehalt
zum Teil davon ab, ob die wirksame Verbindung fliissig oder
fest vorliegt und welche Granulierhilfsmittel, Fiillstoffe
usw. verwendet werden. '
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Zur Anwendung als Herbizide werden die handelsiiblichen Kon-
zentrate gegebenenfalls in Ublicher Weise verdinnt, z. B.
bei Spritzpulvern und emulgierbaren Konzentraten mittels
Wagser, Staubfdrmige und granulierte Zubereitungen sowie
versprilhbare Losungen werden vor der Anwendung nicht mehr
mit weiteren inerten Stoffen verdiinnt, Uit den ZuBeren
Bedingungen wie Temperatur, Feuchtigkeit, u. a. variiert
die erforderliche Aufwandmenge. Sie betrdgt im allgemeinen
zwischen 0,01 und 10 kg/ha, vorzugsweise eiwa 0,1 bis

5,0 kg/ha Wirkstoff.

Flir einige Anwendungsgebiete kann es zweckmifig sein, die
neuen HerbiZide mit einem oder mehreren Herbiziden gemein-
sam snzuwenden, z. B. als "Tankmischung™ oder in Form

eginer Fertigformuliérung, um weltere vorteilhafte Wirkungen
zi erzielen,

Die erfindungsgeméﬁen Wirkstoffe ktnnen mit anderen Herbi-
ziden, Insektiziden und Fungiziden kombiniert werden.

Zur Anwendung als Wachstumsregulatoren elgnen sich Xonzen-
trationen zwischen 0,01 und 1,25 kg/ha. Bevorzugt verwendet
man widBrige Dispersionen von Spritzpulvern oder Ver- '

dinnungen von emulgierbaren Konzentraten. Die Anwendung er-

folgt im Nachauflauf. Bevorzugte Kulturen sind Mals und
Tabak. ' :

Ausfithrungsbeigpiel

Die Erfindung wird nachstenend an einigen Beispielen n&her
erliutert, '
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Herstellungsbeispiele

Beispiel 1

N-(4-Methoxy-6-methyl-1,3,5-triazin-2-y1)-N'-(2,2,2-
trichlor-eth-i-oxysulfonyl)-harnstoff

14,0 g(0,1 mol) 2-Amino-4-methoxy-6-methyl-1,3,5-triazin
werden in 250 mliDichlormethan suspendiert und bei 0 bis
5% tropfenweise mit einer L&sung von 25,5 z (0,1 mol)
2,2,2-Trichlor-eth-1-oxy-sulfonylisocycanat in 100 ml
Dichlormethan versetzt. Man riihrt 18.-Stunden bei Raum-
temperatur nach | kiihlt das Reaktionsgemisch auf O °c
und versetzt mit n-Hexan. Das atisgefallene Reaktions—
produkt wird abgesaugt und aus abs., Ethanol um-
kristallisiert. Man erh#dlt 35,3 g (89,4 % d.Th.) an

N-(4-Methoxy-6-methyl-1,3,5-triazin-2-y1)-N'-(2,2, 2~

trichlor-eth-1-oxy-sulfonyl)~harnstoff vom Schmelz-

punkt 128 °c.

Beispiel 2

N-(4,6-Dimethoxv-1,3,5-triazin-2-y))-N'-(2-chlor-n-prop-

i-yl-sulfonyl)-harnstoff

15,6 g (0)1 mol) 2-Amino—4,6—dimethoxy-1,B,S*triazin
werden in 150 ml Dichlormethan suspendiert und bei

0 °C unter Riihren mit einer Losung von 19,5 g (0,106 mol)
2-Chlor-n-prop-i-yl-sulfonylisocyanat in 10C ml Di-
chlormethan versetzt. Man riihrt 12 Stunden bei Raum-
temperatur nach, kithlt auf O °C und versetzt mit

300 ml n-llexan. Das ausgefallene Reaktionsprodukt wird
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abgesaugt, mit n-Hexan gewaschen und getrocknet. Man
erhdlt 30,7 g (90,5 % d.Th.) an N-(4,6-Dimethoxy-
1,3,5-triazin-2-yl)-N'-(2-chlor-n-prop-i-yl-sulfonyl)-
harnstoff vom Schmelzpunkt 139-41 °c.

Beispiel 3

N—(h,6—Dimethy1—5-ch1or;pyrimidin—z—yl)—N'-(1L2-dichlor-

n-prop-i-yl-sulfonyl)-harnstoff

15.%3 g (0,05 mol) N-(4,6-Dimethyl-5-chlorpyrimidin-2-yl)-
N'-(n-prop-i-en-i-yl-sulfonyl)-harnstoff (vgl. Beispiel 23)
werden in 300 ml Dichlormethan suspendiert und unter
UV-Bestrahlung 30min chloriert. Man éaugt das ausge-
fallene Reaktionsprodukt ab und wdscht mit n-ilexan.

Nach Umkristallisieren aus Chloroférm erfdlt man

14,6 g (78 % d4.Th.) an N-(4,6-Dimethyl-5-chlor-
pyrimidin-Q—yl)—N'—(i,2edich1or—n—prop-i—yl—sulfonyl)—

harnstoff vom Schmelzpunkt 161 - 2 °c.

Beispiel 4

N—(QJ6—Dimethv1-gyrimidin—Q—yl)—N'-(vinylsulfonyll:
harnstoff

14,6 g (0,05 mol) N-(4 6-Dimethyl-pyrimidin-g-yl)-N'-
(2-chlor-eth-1-yl-sulfonyl)-harnstoff (vgl. Beispiel 12)

werden in 150 ml Ethanol geldst und bei Raumtemperatur:
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mit 4 g (0,1 Mol) Natriumhydroxid-geldst in 10 ml
Wasser—- versetzt. AnschlieBend wird das Reaktions-=
gemisch -4 Stunden auf 40 °c erwdrmt;, im Vakuum ein-
geengt und in 150 ml Wasser aufgenommen. Nach dem
Ansduern mit 2 n HCL (pH 5) wird mit Essigester
extrahiert, anschlieflend werden die Extrakte ge-
trocknet und eingeengt. Nach Zugabe von n-Hexan er-
hdalt man 8,9 g (69,5 % d.Th.) an N-(%,6-Dimethyl-
pyrimidin-2-yl)-N'-(vinylsulfonyl)-harnstoff vom
Schmelzpunkt 131-300,. 4
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spiel v =
Nr. L C_'J
CH,
’ wirtr N\ ~rIer \ 54 & -
152 C{CH, 24 S0, C| ¥ H (Qz
cl ) cE,
OCH,|
: M=
153 CH; (CH, J,CHCH,- | O] ¥} H | L)WM
! N
cl o,
A
_, M
154 | CH, (CH, ),CH=CH- | 0| H| H (Q 105-4
AN CHS
CH,
: N
155 CE; (CH, J;CHCH,= | 0| H| H {Qz 59-70
R Cl = CI_T—’
OCH;
N
156 | CHy (CH, )sCHCH,- | 0] #| B | {Oy
. , 1 _&
1 CH,
CH,
1w :
157 CB{CH, ),CH=CH~- | 0| H| H (Qz Harz
N
, CH;
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Tabelle 1 (Tortsetzunzg)

spiel 5
NT. [7c7
: OCL."
- N
158 | CH; (CH, )5 CH=CE- c| =l # 4‘9 N Farz
B o
™
| CH,
b
159 CH; (CH, )¢ CHCH, - o "B| H {<
! N .
oh
CH,
CH,
N .
160 0%, (CH, JgCE=CH~ | . Cf E| # 1<)
CH,
GCH,
161 CHy (CH, )4 CH=CH- ol #l B |<ON
| N~
CH,
CH,
. _N
162 CHF, CF, OCHCH, - o] #| ® |<O -~ |48-51
! \
c1 N CE,
OCH,
| N~
163 CHF, CF, OCHCH, - ol H| H %QL 95-8
. 1 N
ol -
CH,
N—N |
164 CH,~CE~CH- 0| H|cH, _<© a, [121-3
cl c1 »
CH
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Formulierungsbeispiele

Beispiel A

Ein emulgierbares Konzentrat wird erhalten aus:

15 Gew.-Teilen Wirkstoff
75 Gew.-Teilen Cyclohexan als Losungsmittel
~und 10 Gew.-Teilen oxethyliertes Nonylphenol (10 Ae0)

als Emulgator.

Beispiel B

Ein in Wasser leicht dispergierbares benetzbares Pul-
-ver wird erhalten, indem man

25 Gew.~-Teile Wirkstoff
64 Gew.-Teile kaolinhaltiges Quarz als Inertstof?
10 Gew.-Teile ligninsulfonsaures Kalium
‘und 1 Gew.-Teil oleylmethyltaurinsaures Natrium als
Netz-~ und Dispergiermittel
mischt und in einer Stiftmiihle mahlt.

Beispiel C

Ein Stdubemittel wird erhalten, indem man

10 Gew.-Teile Wirkstoff
und 90 Gew.-Teile Talkum als Inertstoff

mischt und in einer Schlagmiihle Zerkleinert.

Beispiel D

Ein Granulat besteht z. B. aus etwa

2 - 15 Gew,-Teilen Wirkstoff
98 - 85 Gew,-Teilen inerten Granulatmaterialien,
wie z. B. Attapulgit, Bimsstein

und Quarzsand.
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Biologische Beispiele

a) Herbizide Wirkung

1.

20

25

" 30

Vorauflaufverfahren

Samen bzw. Rhizomstiicke mono- und dikotyler Un-
kriuter wurden in Lehmerde in Plastikttpfen (§ 8 cm)
ausgelegt und mit Erde abgedeckt. Die als benetz-
bare Pulver formulierten erfindungsgemédfien Ver-
bindungen wurden in Form wdfiriger Suspensionenloder
Emulsionen auf die Erdoberfliche appliziert. Die
Wasseraufwandmenge pro'Topf'entsprach dabei umge-
rechnet 600 - 800 1/ha. Nach der Behandlung wurden
die Versuchstopfe im Gewdchshaus aufgestellt und
die Versuchspflanzen unter guten Wachstumsbeding-
ungen (Temperatur: 23 + 1°C; rel. Luftfeuchté 60 -
80 %) kultiviert. Nach ca. 3 Wochen wurde die
Pflanzenschédfgung optisch bonitiert. Als Vergleich

dienten dabei unbehandelte Kontrollen.

Die Schédigung der Unkrautpflanzen bzw. die Kultur-

pflanzenvertridglichkeit wurde in einem Schliissel

~ yvon 0 - 5 ausgedriickt.

Dabei bedeutet

ohne Wirkung (Schaden)
0 - 20 % Wirkung

20 - 40 % Wirkung
40 - 60 % Wirkung
4 = 60 - 80 % Wirkung
5 = 80 - 100 % Wirkung

inou

0
1
2

i

\}
i
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Die Abkﬁrzungen bedeuten:

"LOM = Raygras

ECG = Hiihnerhirse
STM
AMR = Amaranth
SIA = Ackersenf
CYE
a,i.= Aktivsubstanz

Sternmiere

Sauergras (perennierend)

In Tabelle 2 sind die Vorauflaufergebnisse zusammen
gefaBt. Es wird deutlich, daB die erfindungsgemiBen
Verbindungen einé gute herbizide Wirkung sowohl gegen
monokotyle als auch gegen dikotyle Schadpflanzen auf-
weisen, wenn die Wirkstoffe im Vorauflaufverfahren

appliziert werden.

Tabelle 2:

Voranflaufwirkung gegen monokotyle und dikotyle Schad-
pflanzen. Wirkung in % im Vergleich zur unbehandelten
Kontrolle. '

Bei- Dosis | SIA| ICG| STM | LOW | &R | CYZ
spiel (kg a.i./
_Nr.. ha )
1 2,5 4 1 4 0 5 4
10,0 - - 5 - 1 - -
5 2,5 | 4| 1| 5| 1] 3| s
10,0 - - 5 3 - -
6 2,5 ) 2 2 4 0 2 4
7 2,5 5 2 5 0 2 5
19 2,5 2 4 4 3 5 -
20 2,5 4 3 4 4 2 5
10,0 - - 4 5 - -
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STA

0

2,5
2,5
2,5
2,5
2,5

(Fortsetzung)
2,5

23
24
31
44
45
46
47
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Tabelle 2

2,5

50.

2,5 -
2,5
2,5
2,5
2,5
2,5

52 .
53
54
55
56
57
64

2,5
2,5
2,5
2,5
2,5
2,5
2,5
2,5

66
67
69
70
71
74
75

2,5
2,5
2,5
2,5
2,5
2,5
2,5

76
18
79
83
84
85
98
99
104

2,5
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(L0

[Ta

2,5
2,5
2,5

106

115

123
136

Tabelle 2 {(Foxrtsetzung)
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2,5
2,5

138

139

. 245
2,5
2,5

25

148
149
150
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2, Nachauflaufverfahren

Samen bzw, Rhizdmstﬁcke von mono- und dikotylen

Unkrdutern wurden in Topfen éusgesét und im Ge-

wdchshaus unter guten Wachstumsbedingungen angé-
zogen., 5 Wochen nach der Aussaat wurden die Ver-
suchspflanzen im Dreiblattstadium behandelt.

Die als Spritzpulver bzw., als Emulsionskonzentrate

formulierten erfindungsgemdfien Priparate wurden in

- verschiedenen Dosierungen auf die griinen Pflanzen-

teile gespriiht und nach ca. 3 Wochen Standzeit im
Gewdchshaus die Wirkung der Pridparate optisch im Ver-
gleich zu unbehandelten Kontrollen bonitiert.

Die erfindungsgeméﬁen Mittel weisen eine gute hef-
bizide Wirksamkeit gegen ein breites wirtschaftlich
wichtiger annueller und perennierender Unkriuter |
und Ungriser auf (Tabelle 3). |

‘Tabelle 3¢

. Nachauflaufwirkung gegen monokotyle und dikotyle
Schadpflanzen Wirkung in % im Vergleich zur unbe-
handelten Kontrolle. '

Bei~ Dosis SIA | ECG | sTM | LoM| 4MR | CYE
spiel (kg a.i./
Nr. ha)
1 2,5 5 | 1 4 1 0 -
5. 2,5 5 1 4 1 0 -
6 2,5 4 1 3 1 2 -
7 2,5 1 |1 3 1 2 -
19 2,5 2 1 3 1 3 -
20 2,5 5 | 2 4 2 1 -
23 2,5 3 0 3 0 - -
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(g a.i./
2,5
2,5
2,5
2,5
2,5
2,5
2,5
2,5
2,5

2,5

Dosis
ha)

Bei-

spiel
24
31
44
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50
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54
55

Y
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2,5
255
2,5
2,5
2,5 .
2,5
2,5
2,5
2,5

56
70
71
T4
5
76
78
79
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b) Pflanzenwuchsregulierende Wirkung

Beispiel I (Wuchshemmung an Getreide)

In Schalenversuchen im Gewdchshaus wurden junge
Getreidepflanzen (Weizen, Gerste und Roggen) im
3-Blatt-Stadium mit der in Tabelle 1 genannten
Verbindung in den angegebenen Wirkstoffkonzen-
trationen (kg/ha) tropfnaB gespritzt. Als Vergleichs-

"verbindungen wurde 9-Chlordthyltrimethylammonium-

chlorid eingesetzt. Nachdem die unbehandelten
Kontrollpflanzen eine Wuchsh&he von etwa 55 cm er-
reicht hatten, wurde bei allen Pflanzen der Zu-
wachs gemessen und die Wuchéhemmung in % des Zu-
wachses der Xontrollpflanzen berechnet. Es wurde
anferdem die phytotoxische Wirkung der Verbindungen
beobachtet. Die Ergebnisse sind in der Tabelle I
zusammengefaBt., Bei der Angabe der Wuchshemmung
bedeuten 100 % den Stillstand des Wachstums und

0 % éin Wachstum entsprechend dem der unbehandelten

Kontrollpflanzen.

Tabelle 4

Wuchshemmung bei Getreide

Verbindung Anwendungs- Wuchshemmung in %  Phytotoxiscl
gemdB konzentra- Weizen Gerste Roggen Wirkung
Beispiel tion
(kg/ha)
56 0,62 34 32 27 keine
0,31 32 28 25 Schidden
31 0,62 34 27 24 keine
0,31 23 24 19 Schéaden
Vergleich .
(2=Chlor- 2,5 28 8 9 .keine
dthyl)-tri- 1,25 20 . 0 0  Schidden
methylammo- :

niunchlorid
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Beispiel II (Wuchshemmung an Soja- und Buschbohne)

10 - 15 cm hohe Scja- bzw. Buschbohnen wurden mit den
Wirkstoffzubereitungen tropfnafl bespritzt. Nach 2
Wochen wird der Zuwachs gemessen und die Wuchshemmung

in % des Zuwachses der Kontrollpflanzen berechnet.

Die Ergebnisse sind in Tabelle 5 zusammengefalt.

10

15

20

Tabelle 5

Wuchshemmung an Soja- und Buschbohne

Verbindung Anwendungs- Wuchshemmung in % Phytotoxische
gemdf konzentra- Soja DBuschbohne Wirkung
Beispiel tion
(kg/ha)
. 0,62 23 49 keine
0,31 ‘ 21 39 Schdden
31 0,62 24 .37 keine
' Schidden
e
CHy=CO-NE-N 2,5 12 34 keine
: ” CH3 Schdden
CH2-COOH

(Aminozide)
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Beispiel III (Wuchshemmuns an Rasen)

Eine Rasenmischung, bestehend aus 5 repridsentativen
Arten, wird nach Jmaligem Riickschnitt mit einer Wirk-
stbffzubereitung tropfnafl gespritzt. Nach 3 - 4 Wochen
wird der Zuwachs geﬁessen und die Wuchshemmung in %
des Zuwachses der Kontrollpflanzen berechnet. Es
bedeuten 100 % den Stillstand des Wachstums uﬁa dﬁ%
ein Wachstum entsprechend dem der unbehandelten ‘

Kontrollpflanzen.
Tabelle 6

Wuchshemmung an Rasen

Verbindung Anwendungs- Wuchshemmung in % Phytotoxische
gemds konzentra- Wirkung
Beispiel tion
(kg/ha)
56 0,62 ' 54 , keine
' 0.31 37 Schdden
0.62 T 45 keine
3 0.31 42 ' Schiden
Maleinsdure- 2.5 ‘ 55 starke

-hydrazid : o : Schédden
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Beispiel IV {Erhéhung des Zuckergehaltes hei Zucker-

rohr)

Untersuchungsverfahren

Zuckerrohrpflanzen werden unter Gewdchshausbedingungen
bei 25°C - 35°C und ca. 65 % Luftfeuchtigkeit angezo-

gen, Unterschiedliche Mengen der formulierten Mittel

wurden in Wasser suspendiert, dafl zusdtzlich etwa 0,25

- Gew.-% eines oberfldchenaktiver Mittels (Nonylphenol)

enthielt,

Jeweils 0,3 ml der Suspensibnen wurden mit HHilfe einer
Spritze in den Spindelbereich in Hohe der letzten sicht-
baren Blattsprelte ("dewlap") appliziert (10 Pflanzen prd
Kgnzentratie )ﬂl f2 gehagghf%gﬁlﬁontggifg%egurden nach

3 Wochen bei der Ernte die Blitter entfernt und die
Internodien gruppenweise auf ihren Saccharosegehalt
analysiert, Die Ergebnissebsind in Tabelle 7 darge-
stellt.

Tabelle 7
Verbindung Anwendungs- Zuckergehalt (%) bei
gemaf konzentra- -der-Ernte -
Beispiel tion (kz/ha) ‘
56 0,62 ’ 164
31 0,62 181

Kontrolle : 100 %
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Beispiel V

- f‘,9a -

Abszissionswirkung bei Citruspflanzen

Astpartien von Orangenbdumen (Scrten Hamlin, Pineapple und
Valencia) mit mindestens 20 Frilichten wurden kurz vor der
Ernte mit Wirkstoffldsungen bespritzt. Nach 7 Tagen er-

folgte die Auswertung durch Messung der Haltekraft.

Tabelle 8

Bsp;-Nr. Dosierung . Haltekraft (kg)
Kontrolle 6,5
5-Chlrc-3-methyl-4-

nitro-pyrazeol (Vergleich) 1,6

57 ‘ 1000 _ 1,4

79 1000 0

106 1000 1,9

Die vorgenannten Verbindungen zeigten eine hervorragende

Pflanzenvertriglichkeit an Citrusbdumen.

Sie fithrten zu keinerlei Schéden an den Blattern und den
unreifen Frﬁchfen. Im Vergleich zum technischen Standard
fihrten die Substanzen zu weltaus geringeren Schalenver-
letzungen der reifen Friichte (zumeist tberhaupt nicht sicht-
bar). Uber die Schalenverletzung wird bekannterweise von
Citrusabscissionsmitteln eine wanddthylenfreisetzung in-
duziert, die eine Ausbildung des Trenngewebes fordert und
so zum Fruchtfall fihrt.
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Brfindungsanspruch

T

Herbizide ungd wachstumsregulierende Mittel, gekennzeichnet
durch einen Gehalt an Verbindungen der Formel I

X
R1-§O?m-802-§-q-§-84 ;x?,
Rz RB

worin

R1 einen gegebenenfalls durch bis zu § Halogenatome \
substituierten gesdttigten oder angesidttigten, ver-
zweigten odenr anverzweigten aliphatischen Rest mit
bis zu 10 C-Atomen, der ggf. durch Sauerstoff unter-
brochen sein kann; :

Vaz, R3 H oder %CT—C4)-Alkyl;

X 0 oder 5;

m O oder 1;

R4 einen 2-3 Stickstoffatome enthaltenden heterocycli-

Schen Sechsring, der ggf. 1=-3fach durch Halogen,
NO,, CN, CHO, (€,=C,)-Alkylanino, (C,-C,)Dialkylamino,
einen (gegebenénfallg durch Halogen, (01-03)—Alkoxy,
(01-03)-Alkylthio, (01—03)-Alkylamino,' (01-03)-31-
alkylamino oder (C1AC4)Alkoxycarbonyl substituierten)
(01-04)-Alkylresf, einen (gegebenenfalls durch Halogen
oder (01-04)Alkoxycarbonyl substituierten)l(c1-c4)-
Alkoxy- oder (01-04)-Alkylthiorest oder (01404)-Alkoxy—
carbonyl substituiert ist, ) ‘
bedeuten, sowie, fallg R2 Wasserstoff bedeutet, deren
physiologisch vertréigliche Salze mit Bagen, neben
 Ublichen Formulierungszusétzen.
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2. Verwendung von Verbindungen der Formel I, gekennzeichnet
dadurch, dafl sie zur Bekdmpfung von unerwinschiem
Pflanzenwuchs und zur Wachstumsregulierung eingesetzt
werden.. T

3, Verfahren zur Bekdmpfung von unerwiinschiem Pflanzenwuchs
bzw, zur Wachstumsregullerung, gekennzeichnet dadurch,
da8 man auf die zu behandelnden Pflanzen oder die Anbau-
fliche eine,wirksame Menge einer Verbindung der Formel I
.aufbringt.. i :
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