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worin beispielsweise bedeuten: R, und R, unabhéngig voneinander ein ggf. substituiertes, carbonzyklisches oder
heterozyklisches Ringsystem, Y, und Y, unabhangig voneinander ein ggf. substituieites Heteroatom; Y, und Y,
unabhéngig voneinander Wasserstoff oder ein ggf. substituiertes Heteroatoir oder substituiertes Kohlenstoffatom
oder eine ggf. substituierte verzweigte oder gerade {ette mit zwei oder mehr Kohlenstoftatomen oder Hetersatomen
in beliebiger Kombination oder Halogen, Alkylcarbonyl, Formyl u. a., Y und Y, unabhéngig voneinander Sauerstoff
oder Schwefel; R,g Halogenethyl; Ryg und Ry ein Chloratom, eine Hydroxygruppe, ggf. substituiertes Alkyl u. a.
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Patentanspriicha:

1. Pflanienwachstums-Regulatorzusam mensetzung, gekennzeichnet dadurch, daR sie (1) eine

Ethylenreaktion oder eine ethylen-artige Reaktion induzierendes Mittel und (2) eine
Malonsé&urederivatverbindung der folgenden Formel

Y Y
NV
C

Bp-4 = ¢ ¢ -5 =Ry
Ye

Is

enthilt, worin R, un R, unabhéngig ein substituiertes oder unsubstituiertes carbocyclisches oder
heterocyclisches Ringsystem sind, ausgewéhlt untor einem monocyclischen aromatischen oder
nichtaromatischen Ringsystem, einem bicyclischen aromatischen oder nichtaromatischen
Ringsystem, einem polycyclischen aromatischen oder nichtaromatischen Ringsystem und einem
Bruckenringsystem, das gesattigt oder ungeséttigt sein kann, worin die zuldssigen Substituenten
(Z) gleich oder unterschiedlich sind und eines oder mehrere sind von Wasserstoff, Halogen
Alkylcarhonyl, Alkylcarbonylalkyl, Formyl, Alkoxycarbonylalkyl, Alkoxycarbonylalkylthio,
Polyhalogenalkylthio, Thiocyano, Propargylthio, Hydroxyimino, Alkoxyimino, Trialkylsilyloxy,
Aryldialkylsilyloxy, Triarylsilyloxy, Formamidino, Alkylsulfamido, Dialkylsulfamido,
Alkoxysulfonyl, Polyhalogenalkoxysulfonyl, Hydroxy, Amino, Azido, Azo, Aminocarbonyl,
Alkylaminocarbonyl, Hydrazino, Dialkylaminocarbonyl, Aminothiocarbonyl,
Alkylaminothiocarbonyl, Dialkylaminothiocarbonyl, Nitro, Cyano, Hydroxycarbonyl, und
Derivatsalze, Formamido, Alkyl, Alkoxy, Polyhalogenalkyl, Polyhalogenalkoxy, Alkoxycarbonyl,
substituiertem Amino, worin die zuldssigen Substituenten gleich oder unterschiedlich sind und
eins oder zwei sind von Propargyl, Alkoxyalkyl, Alkylthioalkyl, Alkyl, Alkenyl, Halogenalkenyl oder
Polyhalogenalkenyl; Alkylthio, Polyhalogenalkylthio, Alkylsulfiny!, Polybalogenalkylsulfiny!,
Alkylsulfonyl, Polyhalogenalkylsulfonyl, Alkylsulfonylamino, Alkylcarbonylamino,
Polyhalogenalkylsulfonylamino, Polyhalogenalkylcarbonylamino, Trialkylsilyl, Aryldialkylsilyl,
Triarylsilyl, Sulfonsdure und Derivatsalze, Phosphonséure und Derivatsalze,
Alkoxycarbonylamino, Alkylaminocarbonyloxy, Dialkylaminocarbonyloxy, Alkenyl,
Polyhalogenalkenyl, Alkenyloxy, Alkynyl, Alkynyloxy, Polyhaiogenalkenyloxy,
Polyhalogenalkynyl, Polyhalogenalkynyloxy, Polyfluoralkanol, Cyanoalkylamino,
Semirarbazonomethyl, Alkoxycarbonylhydrazonomethyl, Alkoxyiminomethyl, unsubstituiertes
oder substituiertes Aryloxyiminomethyl, Hydrazonomethyl, unsubstituiertes oder substituiertes
Arylhydrazonomethyl, eine Hydroxygruppe, kondensiert mit einem Mono-, Di- oder Polysaccharid,
Halogenalkyl, Halogenalkanyl, Halogenalkynyl, Alkoxyalkyl, Aryloxy, Aralkoxy, Arylthio,
Aralkylthio, Alkylthioalkyl, Arylthioalkyl, Arylsulfinyl, Arylsulfonyl, Halogenalkylsulfinyl,
Halogenalkylsulfonyl, Halogenalkenyloxy, Halogenalkynyloxy, Halogenalkylnythio,
Halogenalkenylsulfonyl, Polyhalogenalkenylsulfonyl, Isocyano, Aryloxysulfonyl, Propargyloxy,
Aroyl, Halogenacyl, Polyhalogenacyl, Aryloxycarbonyl, Aminos: tfonyl, Alkylaminosulfonyl,
Dialkylaminosulfonyl, Arylaminosulfonyl, Carboxyalkoxy, Carboxyalkylthio,
Alkoxycarbonylalkoxy, Acyloxy, Halogenacyloxy, Polyhalogenacyloxy, Aroyloxy,
Alkylsulfonyloxy, Alkenylisulfonyloxy, Arylsulfonyloxy, Halogenalkylsulfonyloxy,
Polyhaiogenalkylsulfonyloxy, Aroylamino, Halogenacylamino, Alkoxycarbonyloxy,
Arylsulfonylamino, Aminocarbonylc.xy, Cyanato, Isocyanato, Isothiocyano, Cycloalkylainino,
Trialkylammonium, Arylamino, Aryl{alkvl)amino, Aralkylamino, Alkoxyalkylphosphinyl,
Alkoxyalkylphosphinothioyl, Alkylhydroxyphosphinyl, Dialkoxyphisphino, Hydroxyamino,
Alkoxyamino, Aryloxyamino, Aryloxyimino, Oxo, Thiono, Diazo, Alkylidene, Alkyiimino,
Hydrazono, Semicarbazono, Dialkylsulfonium, Dialkylsulfuranyliden, Dialkyloxosulfuranyliden,

=X, =X, =X =R3, =X-R,,
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R1 und R, unabhéngig Wasserstoff oder Derivatsal:u oder ein su::stituiertes Heteroatom uder
substituiertes Kohlenstoffatom oder sine substituierte oder unst:iistituierte verzweigte oder
gerade Kette sind, die zwei oder mehr Kohlenstoffatoms oder Heteroatome in beliebiger
Kombination enthilt, worin die zuléssigen Substituenten Z nach obiger Definition sind; Y; und y,
unabhéngig ein substituiertes oder unsubstituiertes Heteroatom sind, worin die zuldssigen
Substituente Z nach obiger Definition sind; Y3 und Y, unabhéngig sind Wasserstoff oder ein
substituiertes oder unsubstituiertes Heteroatom oder substituiertes Kohlenstoffatom oder eine
substituierte oder unsubstituierte verzweigte oder gerade Kette, die zwei oder mehr
Kohlenstoffatome oder Heteroatome in beliebiger Kombination enthilt, oder Halogen,
Alkoxycarbonyl, Formyl, Alkylcarbonylalkyl, Alkoxycarbonylalkyl, Alkoxycarbonylalkylthio,
Polyhalogenalkenylthio, Thiocyano, Propargylthio, Trialkylsilyloxy, Aryldialkylsilyloxy,
Triarylsilyloxy, Formamidino, Alkylsulfamido, Dialkylsulfamido, Alkoxysulfonyl,
Polyhalogenalkoxysulfonyl, Hydroxy, Amino, Hydrazino, Azn, Aminocarbonyl, '
Alkylaminocarbonyl, Azido, Dialkylaminocarbonyl, Aminothiocarbonyl, Alkylaminothiocarbonyl,
Dialkylaminothiocarbonyl, Nitro, Cyano, Hydroxycarbonyl und Derivatsalze, Formamido, Alkyl,
Alkoxy, Polyhalogenalkyl, Polyhalogenalkoxy, Alkoxycarbonyt, substituiertes Amino, worin die
zuldssiger: Substituenten gleich oder unterschiedlich und eines oder zwei sind von Propargy,
Alkoxyalkyl; Alkylthioalkyl, Alkyl, Alkeny!, Halogenalkeny! oder Polyhalogenalkenyl; Alkylthio,
Polyhalogenalkyithio, Alkylsulfinyl, Polyhalogenalkylsulfinyl, Alkylsulfonyl,
Polyhalogenalkylsulfonyl, Alkylsulfonylamino, Alkylcarbonylamino,
Polyhalogenalkylsulfonylamino, Polyhalogenalkylcarbonylamino, Trialkylsilyl, Aryldialkylsilyl,
Triarylsilyl, Sulfonsaure und Derivatsalze, Phosphonsaura und Derivatsalze, )
Alkoxycarbonylamino, Alkylaminocarbonyloxy, Dialkylaminocarbonyloxy Alkenyl,
Polyhalogenalkenyl, Alkeny!oxy, Alkynyl, Alkynyloxy, Polyhalogenalkenyloxy,
Polyhalogenalkynyl, Polyhalogenalkynyloxy, Polyfluoralkanol, Cyanoalkylamino,
Semicarbazonomethyl, AIkoxycarbonylhydrazonomethyl, Alkoxyminomethyl, unsubstituiertes
oder substituiertes Aryloxyiminomethyl, Hydrazonomethyl, unsubstituiertes oder substituiertes
Arylhydrazonomethyl, eine Hydroxygruppe, kondsnsiert mit einem Mono-, Di- oder Polysaccarid,
Halogenalkyl, Halogenalkenyl, Halogenalkynyl, Alkoxyalkyl, Aryloxy, Avalkoxy, Arylthio,
Aralkylthio, Alkylthioalkyl, Arylthioalkyl, Arylsulfinyl, Arylsulfonyl, Halogenalkylsulfinyl,
Halogenalkylsulfonyl, Halogenalkenyloxy, Halogenalkynyloxy, Hs'ogenalkynyithio,
Halogenalkenylsulfonyl, Polyhalogenalkenylsulfonyl, Isocyano, Aryloxysulfonyl, Propargyloxy,
Aroyl, Halogenacyl, Polyhalogenacyl, Aryloxycarbony|, Aminosulfonyl, Alkylaminosulfonyl,
Dialkylaminosulfony!, Arylarninosulfonyl, Carboxyalkoxy, Carboxyalkylthio,
Alkoxycarbonylalkoxy, Acyloxy, Halogenacyloxy, Polyhalogenacyloxy, Aroyloxy,
Alkysulfonyloxy, Alkenylsulfonyloxy, Arylsulfonyloxy, Halogenalkylsulfonyloxy,
Polyhalogenalkylsulforyloxy, Aroylamino, Halogenacylamino, Alkoxycarbonyloxy,
Arylsulfonylamino, Aminocarbonyloxy, Cyanato, Isocyanato, Isothiocyano, Cycloalkylamino,
Trialkyiammonium, Arylamino, Aryl (alkyl)amino, Aralkylamino, Alkoxyalkylphosphinyl,
Alkoxyalkylphosphinothioyl, Alkylhydroxyphosphinyl, Dialkoxyphosphino, Hydros:yamino,
Alkoxyamino, Aryloxyamino,
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worin die zuléssigen Substituente Z nach obiger Definition sind; oder Yund Y,
zusammengenommen Oxo, Thiono, Diazo, =X oder =X-R; oder substituiertes oder
unsubstituiertes Alkyliden, Alkylimino, Hydrazono, Dialkylsulfonium, Dialkylsulfuranyliden,
Dialkyloxosulfuranyliden, Semicarbazono, Hydroxyimino, Alkoxyimino oder Aryloxyimino sind,
worin die zuldssigen Substituante Z nach obiger Definition sind; oder Y2 und Y, miteinander
verkniipftsein kénnen zur Bildung eines substituierten oder unsubstituierten carbocyclischen oder
heterocyclischen Ringsystems, ausgewahit unter einem monocyclischen aromatischen oder
nicharomatischen Ringsystem, einem bicyclischen aromatischen oder nichitaromatischen
Ringsystem, einem polycyclischen aromatischen oder nichtaromatischen Ringsystem und einem
Briickenringsystem, das gesittigt oder ungesattigt sein kann, worin die zuléssigen SubstituentenZ
nach obiger Definition sind; und Y5 und Y unabhéngig Sauerstoff oder Schwefel sind; worin X
eine kovalente Einfach- oder Doppe!bindung, ein substituiertes oder unsubstituiertes Heteroatom
oder substituiertes Kohlenstoffatom oder eine substituierte oder unsubstituiertes Kohlenstoffatom
oder eine substituierte oder unsubstituierte verzweigte oder gerade Kette --i, die zwei oder mehr
Kohlenstoffatome oder Heteroatome in heliebiger Kombination enthi;:, .vorin die zuldssigen
Substituenten Z nach ¢biger Definition sind; R; ein substituiertes oder unsubstituiertes
carbocyclisches oder heterocyclisches Ringsystem ist, ausgewdhlt unter einem monocyclischen
aromatischen oder nichtaromatischen Ringsystem, eirem bicyclischen aromatischen oder
nichtaromatischen Ringsystem, einem polycyclischen aromatischen oder nichtaromatischen
Ringsystem und einem Briickenringsystem, das gesittigt oder ungeséttigt sein kann, worin die .
zulassigen Substituenten Z nach obiger Definition sind; oder R, ein substituiertes Heteroatom oder
substituiertes Kohlenstoffatom oder eine substituierte oder unsubstituierte verzweigte oder
gerade Kette ist, die zwei oder mehr Kohlenstoffatome oder Heteroatome in beliebiger
Kembination enthélt, worin die zulassigen Substituenten Z nach obiger Definition sind; Y; und Y;
unabhéngig Sauerstoff oder Schwefel sind; Y und Y, unabhéngig Sauersto‘f, Schwefel, Amino
oder eine kovalente Einfachbindung sind; und Ry und R unabhangig Wasserstoff oder
substituiertes oder unsubstituiertas Alkyl, Alkenyl, Alkynyl, Polyhalogenalkyl, Phenyl oder Benzyl
sind, worin die zuldssigen Substituenten Z nach obiger Definition sind; worin die Menge der mit
Mittel (1) verwendeten Verbindung (2) in einem Gemisch resultiert, das eine stirkere
Pflanzenwachstums-Regulierungswirkung austibt als die Summe der das Pflanzenwachstum
regulierenden Gesamtwirkung von Mittel (1) und Verbindung (2), wenn sie alleine verwendet
werden.

. Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung nach Ansprich 1, dadurch gekennzeichnet, daR
sie (1) ein eine Ethylenreaktion odsr eine ethylen-artige Reaktion inauzierendes Mittel mit der
Formel:

Rig - f - Ryg

0 Ry

enthalt, worin
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Ry Halogenethyl ist; und

Pyg und Ry ausgewihlt sind unter:

1. Einem Chloratom und einer Hydroxygruppe;

2. der Gruppe --OR;, und der Gruppe ~Q-CH3R;., worin jedes Ry, ein Glied der Gruppe von
unsubstiuiertem Aryl, substituiertom Aryl und einer heterocyclischen Gruppe ist;

3. DerGruppe-OR,; und der Gruppe ~G~CH;Ry,, worin jedes R21 ein anderes Glied der Gruppevon
Wasserstoff, unsubstituiertem Alkyl, substituiertem Alky!, unsubstituiertem Cycloalkyl,
substituiertem Cycloalkyl, unsubstituiertem Aryl, substituiertem Aryl, einer hetarocyclischen
Grupps, Alken und Alkyn ist, unter derVoraussetzung, daR wenn ein Ry, unter unsubstituiertem
Alkyl, substituiertem Alkyl, Alken und Alkyn ausgewihit sind, das andere R21 von
unsubstituiertem Aryl, substituiertem Aryi und einer hetsrocyclischen ausgewahlt wird;

4. Ryg und Ry die Gruppe

R22 \
R
R /
23
darstellen (wobei Ry, und Ry j=weils durch eine getrennte Einfachbindung an das
Phosphoratom gebunden sind), wozin <ines von Rzz2 und Ry3—O-ist und das andere unter—-0—;
—OCHz; -CO-0 und CONH ausgews¥ It ist, und Ry4 6ine cyclische Gruppe darstellt, die unter
Benzen, substituiertem Benzen, einem hsterocyclischen Ring und einem substituiertem
heterocyclischen Ring ausgewihlt ist;
5. Eines von Ryg und R.—ORys ist und das andere

0

1
~-0-~P-R
i

OR

24

18
25

ist, worin jedes Ry5 gleich oder unterschiedlich ist und unter Wasserstoff, unsubstituiertem

Alkyl, substituiertem Alkyl, unsubstituiertem Aryl, substituiertem Arvl und einer

heterocyclischen Gruppe ausgewihit ist, und worin Ryg der obigen Definition entspricht:
worin die zuldssigen Substituenten Z nach der Definition inAnspruch 1 sind; und (2) eine
Malonséurederivatverbindung mit der in Anspruch 1 gezeigten Formel enthélt, worin die Menge
der mit dem Mittel (1) verwendeten Verbindung (2) in einem Gemisch resultiert, das eine starkere
das Pflanzenwachstum regulierende Wirkung hat als die Summe der das Pflanzenwachstum
regulierenden Gesamtwirkung von Mittel (1) und Verbindung (2), wenn sie alleine verwendet
werden,
. Pflanzenwachstums-Regulatorzusammansc:zung nach Anspruch 1, gekennzeichnet dadurch, dafl
sie besteht aus (1) ainem eine Ethylerireaktion oder ethylen-artige Reaktion induzierenden Mittel
mit der in Anspruch 1 dargestellten Forrel und (2) einer Malonséurederivatverbindung mit der in
Anspruch 1 dargesteliten Formel, worin Ry, Ry, Y3, Ya, Ys Ye und Z die in Anspruch 1 erlduterten
Bedeutungen haben und Y; und Y4 miteinander verkn(ipft sind zur Bildung eines substituierten
oder unsubstituierten carbocyclischen oder heterocyclischen Ringsystems, ausgewadhilt unter
einem monocyclischen aromatischen oder niclitaromatischen Ringsystem, einem bicyclischen
aromatischen oder nichtaromatischen Ringsystem, sinem polycyclischen aromatischen oder
nichtaromatischen Ringsystem und sinem Brickenringsystem, das gesattigt oder ungesittigt sein
kann, worin die zuldssigen Substituenten Z sind : und worin die Menge der mit Mittel (1)
verwendeten Verbindung (2) in einem Gemisch resultiert, das eine starkere
Pflanzenwachstumsregulierwirkung hat als die Summe der das Pflanzenwachstum regulisrenden
Gesamtwirkung von Mittel (1) und Verbindung (2), wenn sie alleine verwendet werden.
. Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung nach Anspruch 2, gekennzeichnet dadurch, da
die Malonséurederivatverbindung die folgende Formel hat:
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worin Za gleich oder untarschiedlich ist tnd eines oder mehrers von Wasserstoff oder
substituiertem oder unsubstituiertem Halogen, Halogenalkyl, Polyhalogenalkyl,
"olyhalogenalkoxy, Aikyl, Alkoxy, Alkylthio, Alkylsulfonyl, Alkylsulfinyl, Aryl, Aryloxy, Arylthis,
Arylsulfonyl, Nitro, Cyano, Dialkyloxyphosphinyl, Acyl, Aroyl, Alkoxycarbonyl,
Alkoxycarbonyli'kyl, Acylamino, Sulfonylamino, Alkylsulfonylamino, Acyloxy, Alkenyl cder
~CH=CHCH=CH-; Y3 O, S, NH oder N (Alky!) ist; und R; Wasserstoff, Ammonium,
Alkylammonium, Polyalkylammonium, Hydroxyalkylammonium, V'cly(hydroxyalkyl)ammonium,
ein Alkalimetail oder Erdalkalimetall oder substituiertes oder unsubstituiertes Alkyl, Hydroxyalkyl,
Alkoxyalkyl, Alkoxycarbonylalkyl, Alkylaminoalkyl, Dialkylaminoalkyl, Aryl, Mercaptoalkyl,
Alkyithioalkyl, Aryithioalkyl, Aryloxyalkyl, Alkylsulfonylalkyl, Alkvisulfinylalkyl, Acylalkyl,
Aroylalkyl, Dialkoxyphosphinylalkyl, Diaryloxyphosphinylalkyl, Hydroxyalkylthioalkyl,
Hydroxyalkylsulfonylalkyl, Alkoxyalkyithioalkyl, Alkoxyalkylsulfonylalkyl, Poly(oxyalkylen)alky!,
Cyanoalkyl, Nitroalkyl, Alkylidenamino, Carbamoylalkyl, Alkylcarbamoy!alky!,
Dialkylcarbamoylalkyl, Aminoalkyl, Acylaminoaikyl, Acyloxyalkyl, Alknxycarbonylaminoalkyl,
Cyanoaminoalkyl, Carbamoylloxyalkyl, Alkylcarbamoyloxyalkyl, Dialkylcarbamoyloxyalkyi,
Alkoxycarbonyloxyalkyl, Alkoxycarbonylthioalkyl, Aminosulfonyialkyl, Alkylarinosulfonylalkyl
oder Dialkylaminosulfonylalkyl; ist, worin die zuldssigen die in Anspruch 2 definierte Bedeutung

'\Ql’\.&n
LTUM U

. Pflanzenwachstums-Reguilatorzusammensetzung nach Anspruch 2, gekennzeichnet dadurch, daR

die Malonséurederivatverbindung die folgende Formel hat:

0 0

Zl
9
) I L
Rgy-¥}~0-CH,,~C-NH-

worin:

Zg gleich oder unterschiedlich und eines oder mehrere ist von Wasserstoff oder substituiertem
oder unsubstituiertem Halogen, Halogenalkyl, Polyhalogenalkyl, Polyhalogenalkoxy, Alkyl,
Alkoxy, Alkylthio, Alkylsulfonyl, Alkylsulfinyl, Aryl, Aryloxy, Arylthio, Arylsulfonyl, Nitro, Cyano,
Dialkyloxyphosphinyl, Acyl, Aroyl, Alkoxycarbonyl, Alkoxycarbonylalkyl, Acylamino,
Sulfonylamino, Alkylsulfenylamino, Ac:loxy, Alkenyl oder ~CH=CHCH=CH-~-;

Y330, S, NH oder N (Alkyl) ist; und

Rg ein Derivatsalz oder Z nach der Definition in Anspruch 2 ist.

. Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung nach Anspruch 2, gekennzeichnet dadurch, daR

die Malonséurederivatverbindung die folgende Formel hat:

YI 'Y: »
4 5 10
g 0 oo om (3
9 ~ o T -/
O 0
worin:

Zyo gleich oder unterschiedlich und eines oder mehrere ist von Wasserstoff oder substituisriem
oder unsubstituiertem Halogen, Halogenalkyl, Polyhalogenalkyl, Polyhalogenalkoxy, Alkyl,
Alkoxy, Alkylthio, Alkylsulfonyl, Alkylsulfinyl, Aryl, Aryloxy, Arylthio, Arylsulfonyl Nitr,, Cyano,
Dialkoxyphosphinyl, Acyl, Aroyl, Alkoxycarbonyi, Alkoxycarbonylalkyl, Acylammo,
Sulfonylamino, Alkylsulfonylamino, Acyloxy, Alkenyl oder -CH=CHCH=CH-;

Y40 O, S, NH oder N (Alkyl) ist;
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Yaund Yg unabhéingig Wasserstoff ader substituiertes oder unsubstituiertes Halogen, Alkyl,
Alkenyl, Alkylnyl, Alkoxy, Atkyithio, Cyano, Nitro, Formyl, Amino, Hydroxy, Alkylcarhbonyl,
Diatkoxyalkyl, Alkylcarbonytamiro, Formylamino, Hydroxyalkyl, Pclyhalogenalky! oder
Halogenalky! sind; oder Y4 und Yz mitsinander verkniipft sein kénnen zur Bildung eines
substituierten oder unsubstituierten carbocyclischen oder heterocyclischen Fiingsystems,
ausgewahlt unter einem monocyclischen aromatischen oder nichtaromatischen Ringsystem,
einem bicyclischen aromatischen oder nichtaromatischen Ringsystem, einem polycyclischen
aromatischen oder nichtaromat’schen Ringsystem und sinem Briickenringsystem, das gesittigt
oder ungeséttigt sein kann, und

Rg ist Wasserstoff, Ammonium, Alkylammonium, Polyalkylammoriium, Hydroxyalkylammonium,
Poly(hydroxyalkyllammonium, ein Alkalimetall oder Erdalkalimets|l oder substituisrtes oder
unsubstituiertes Alkyl, Hvdroxyalkyl, Alkoxyalkyl, Alkoxycarbonylalkyl, Alkylaminoalky!,
Dialkylamiroalkyl, Aryl, Mercaptoalkyl, Alkylthioalkyl, Arylthioatkyl, Aryioxyalkyl,
Alkylsulfonylalkyl, Alkylsulfinylalkyl, Acylatkyl, Aroylalkyl, Dialkoxyghosphinylalkyl,
Diaryloxyphosphinylalky!, Hydroxyalkyithioalkyl, Hydroxyalkylsulfonylalkyl, Alkoxyalkylthioalkyl,
Alkoxyalkyisulfonylalkyl, Poly(oxyalkylen)alkyl, Cyanoalkyl, Nitroalkyl, Alkylidenamino,
Caibainoylalkyl, Alkylcarbamoylalkyl, Dia'kylcarbamoylalkyl, Aminoalkyl, Acy:aminoalkyl,
Acyloxyalkyl, Alkoxycarbonylaminoalkyl, Cyanoaminoalkyl, Carbamoyloxyalkyi,
Alkylcarbamoyloxyalkyl, Dialkylcarbamayloxyalkyl, Alkoxycarbonyloxyalkyl,
Alkoxycarbonylthioalkyl, Aminosulfonylaikyl, Alkylaminosulfonylalkyl oder
Dialkylaminosulfonylalkyl; worin die zuldssigen Substituenten Z nach der Deriniticnin Anspruch 2
sind.

. Pflanzenwachstum-ReguIatorzusammensetzung nach Anspruch 3, gekennzeichnet dadurch, daR
die Malonséurederivatverbindung die folgende Formel! hat

P
Y:]O-C-O-Ié

ZI
R N S N I
it If | ==
0 0 Yo

worin: .
Zy gleich oder unterschiedlich und eines oder m shrere ist von Wasserstoff, oder substituiertem
oder unsubstituiertem Halogen, Halogenalkyl, Polyhalogenalkyl, Polyhalogenalkoxy, Alkyl,
Alkoxy, Alkylthio, Alkylsulfonyl, Alkylsulfinyl, Aryl, Aryloxy, Arylthio, Arylsulfonyl, Nitro, Cyano,
Dialkoxyphosphinyl, Acyl, Arayl, Alkoxycarbonyl, Alkoxycarbonylalkyl, Acylamino,
Sulfonylamino, Alkylsulfonylamino, Acyloxy, Alkenyl oder ~CH=CHCH=CH-;

Yg Wassarstoff oder Alkyl ist;

Y7, Ya, Y3 Y10 unabhéngig Wasserstoff, Halogen oder Alkyl sind;

Y41 0, S, NH oder N (Alkyl) ist; und

Rioist Wasserstoff, Ammonium, Alkylammonium, Polyalkylammcnium, Hydroxyalkylammonium,
Poly(hydroxyalkyllammonium, ein Alkalinotall oder Erdalkalimetall oder substituiertes oder
unsubstituiertes Alkyl, Hydroxyalkyl, Alkoxyaiky!, Alkoxycarbonylalkyl, Alkylaminoalkyi,
Dialkylaminoalkyl, Aryl, Mercaptoalkyl, Alkylthioalkyl, Arylthioalkyl, Aryloxyalkyl,

- Alkylsulfonylalkyl, Alkylsulfinylalkyl, Acylalkyl, Aroylalkyl, Dialkoxyphosphinylalky!,
Diaryloxyphosphinylalkyl, Hyd:oxyalkylthioalkyl, Hydroxyalkylsulfonylalkyl, Alkoxyalkylthioalkyl,
Alkoxyalkylsulfonylalkyl, Poly{oxyalkylen)alky), Cyanoalkyl, Nitroalkyl, Alkylidenamino,
Carbamoylalkyl, Alkylcarbamoylalkyl, Dialkylcarbamoylalkyl, Aminoalkyl, Acylaminoalkyl,
Acyloxyalkyl, Alkoxycarbonylaminoalkyl, Cyanoaminoalkyl, Carbamoyloxyalkyl,
Alkylcarbamoyloxyalkyl, Dialkylcarbamoyloxyalkyl, Alkoxycarbonyloxyalkyl,
Alkoxycarbonylthioalkyl, Aminosulfonylalkyl, Alkylaminosulfonylalkyl oder
Dialkylaminosulfonylalkyl;
worin die zuldssigen Substituenten Z nach der Definition in Anspruch 3 sind.

. Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzu ng nach Anspruch 3, gekennzeichnet dadurch, daid

die Malonséurederivatverbindung die folgende Formel hat:
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o

7\ %2
=g - 6 Z;-NH-

v
worin:
Zy2 gleich oder unterschiedlich und eines oder mehrere ist von Wasserstoff oder substituiertems
oder unsubstituiertem Halogen, Halogenalkyl, Polyhalogenalkyl, Polyhalogenalkoxy, Alkyl,
Alkoxy, Alkylthio, Alkylsulfonyl, Alkylsulfinyl, Aryl, Aryloxy, Arylthio, Arylsulfonyl, Nitro, Cyano,
Dialkoxyphosphinyl, Acyl, Aroyl, Alkoxycarbonyl, Alkoxycarbonylalkyl, Acylamino,
Sulfonylamino, Alkyisulfonylamino, Acyloxy, Alkenyl oder ~CH=CHCH=CH-;
Y11, Y12, Y13, Yia, Yisund Yy unabhéngig Wasserstoff, Halogen oder Alkyl sind;
Y420, S, NH oder N (Alkyl) ist; und
Ry Wasserstoff, Ammonium, Alkylammonium, Folyalkylammonitim, Hydroxyalkylammonium,
Poly(hydroxyalkyl)ammonium, ein Alkalimetall oder Erdalkalimetali oder substituiertes oder
unsubstituiertes Alkyl, Hydroxyalkyl, Alkoxyalkyl, Alkoxycarbonylalkyl, Alkylaminuoalkyl,
Dialkylaminoalkyl, Aryi, Mercaptoalky!, Alkylthioalkyi, Arylthioalkyl, Aryloxyalkyl,
Alkylsulfonylalkyl, Alkylsulfinylalkyi, Acyialkyl, Aroylalkyl, Dialkoxyphosphinylalkyl,
Diaryloxyphosphinylalkyl, Hydroxyalkylthioalkyl, Hydroxyalkylsulfonylalkyl, Alkoxyalkylthioalky!,
Alkoxyalkylsulfonylalkyl, Poly(oxyalkylen)alkyl, Cyanoalkyl, Nitroalkyl, Alkylidenamino,
Carbamoylalkyl, Alkylcarbamoylalkyl, Dialkylcarbamoylalkyl, Aminoalkyl, Acylaminoalkyl,
Acyloxyalkyl, Alkoxycarbonylaminoalkyl, Cyanoaminoalkyl, Carbamoyloxyalky!,
Alkylcarbamoyloxyalkyl, Dialkylca rbamoyloxyalkyl, Alkoxycarbonyloxyalkyl,
Alkoxycarbonylthioalkyl, Aminosulfonylalkyl, Alkylaminosulfonylalkyl oder
Dialkylaminosulfonylalkyl;
worin die zuldssigen Substituenten Z nach der Definition in Anspruch 3 sind.
. Pflanzenwachstums-ReguIatorzusammensetzung nach Anspruch 3, gekennzeichnet dadurch, daf3
die Malonséurederivatverbindung die folgende Formel hat:

l,'go T’la
: 7B
R%g‘ia‘C'C'C'N-C}/
I I l
0 I

worin:

Zy3 gleich oder unterschiedlich und eines oder mehrere ist von Wasserstoff oder substituiertem
oder unsubstituiertem Halogen, Halogenalkyl, Polyhalogenalkyl, Polyhalogenalkoxy, Alkyl,
Alkoxy, Aikyl:hio, Alkylsulfonyl, Alkylsuifiny!, Aryl, Aryloxy, Arylthio, Arylsulfonyl, Nitro, Cyano,
Dialkoxyphc.sphinyl, Acyl, Aroyl, Alkoxycarbonyl, Alkoxycarbonylalkyl, Acylamino,
Sulfonylamino, Aikylsulfonylamino, Acyloxy, Alkeny! cder ~CH=CHCH=CH-;

Yy, Wasserstoff oder Alky! ist:

Y1 Y1, Yzo und Yy, unabhéngig Wasserstoff, Halogen odar Alkyl sind;

Y430, S, NH oder N (Alkyl) ist: und
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R+2 @in Derivatsalz oder Z nach der Definition in Anspruch 3 ist.
10. Pflanzanwachstums-Regulatorzusammensetzung nach Anspruch 3, gekennzeichnet dadurch, dal
die Mai9nséurederivatverbindung die {oigende Foriel hat:

worin:
Z14 gleich oder unterschiedlich und eines oder mehrere ist von Wasserstoff oder substituiertem
oder unsubstituiertem Halogen, Halogenalkyl, Polyhalogenalkyl, Polyhalogenalkoxy, Alkyl,
Alicoxy, Alkylthio, Alkylsulfonyl, Alkylsulfinyl, Aryl, Aryloxy, Arylthio, Arylsuifonyl, Nitro, Cyano,
Diaikoxyphosphinyl, Acyl, Aroyl, Alkoxycarbonyl, Alkoxycarbonylalkyl, Acylaminc,
Sulfonylamino, Alkylsulfonylamino, Acyloxy, Alkenyl oder -CH=CHCH=CH--;
Y21, Y22, Yaa, Yaa, Y25 Und Y56 unabhédngig Wassurstoff, Halogen oder Alkyl sind;
Y44 O, S, NH oder N (Alkyl} ist; und
Rq; €in Derivatsalz oder Z nach der Definition in Anspruch 3 ist.

11. Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung nach Anspruch 3, gekennzeichnet dadurch, dafl
die Malonsé&urederivatverbindung die folgende Formel hat:

Y
ﬁu'Ylp5',C,“°‘(i"Y'27'@
. |

worin:

Z;5 gleich oder unterschiedlich und eines oder mehrere ist von Wasserstoff oder substituiertem
oder uns*ibstituiertem Halogen, Halogenalkyl, Polyhalogenalkyl, Polyhalogenalkoxy, Alkyl,
Alkoxy, Alkylthio, Alkylsulfonyl, Alkylsulfinyl, Aryl, Aryloxy, Arylthio, Arylsulfonyl, Nitro, Cyano,
Dialkoxyphosphinyl, Acyl, Aroyl, Alkoxycarbonyl, Alkoxycarbonylalkyl, Acylamino,
Sulfonylamino, Alkylsulfonylamino, Acyloxy, Alkenyl oder -CH=CHCH=CH-;

Y270, S, NH oder N (Alkyl) ist;

Y2 ein substituiertes oder unsubstituiertes carbocyclisches oder heterocyclisches Ringsystem
vervollsténdigt, ausgewdhlt unter einem monocyclischen aromatischen oder nichtaromatischen
Ringsystem, einem bicyclischen aromatischen oder nichtaromatischen Ringsystem, einern
polycyclischen aromatischen oder nichtaromatischen Ringsystem und einem Briickenringsystem,
das gesittigt oder ungesattigt sein kann;

Y45 0, S, NH oder N (Alkyl) ist; und
Ry4 ein Derivatsalz oder Z nach der Definition in Anspruch 3 ist.

12. Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung nach Anspruch 2, gake'mzeichnat dadurch, daf
die Malonséaurederivatverbindung die folgende Formel hat:
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‘Y

3 Y30 ,
R v \/ ) 7 Z’16
15 = 46"‘,?“"“5'%9 ‘<-§

J ;

worin:

Z15 gleich oder unterschiedlich und eines oder mehrere ist von Wassarstoff, oder substituiertem
oder unsubstituiertem Halogan, Halogenalkyl, Polyhalogenalkyl, Polyhalogenaikoxy, Alkyl,
Alkoxy, Alkylthio, Alkylsulfonyi, Alkylsulfinyl, Aryl, Aryloxy, Arylthio, Arylsulfonyl, Nitro, Cyano,
Dialkoxyphosphinyl, Acyl, Aroyl, Alkoxycarbonyi, Alkoxycarbonylalkyl, Acylamino,
Sulfonylamino, Alkylsulfonylamino, Acyloxy, Alkenyl oder —-CH=CHCH=CH~;

Y2 O, S, NH oder N (Alkyl) ist;

Y30 Unc Y3; unabhéngig Wasserstoff oder substituiertes oder unsubstituiertes Halogen, Alkenyl,
Alkynyl, Alkyl, Alkoxy, Alkyithio, Cyana, Nitro, Formyl, Amino, Hydroxy, Alkylcarbonyl,
Dialkoxyalkyl, Alkylcarbonylamino, Formylamino, Hydroxyalkyl, Polyhalogenalkyl oder
Halogenalkyl sind; oder :

Y30 und Y3, miteinander verkniipft sein kénnen zur Bildung eines substituierten oder -
unsubstituierten carbocyclischen oder heterocyclischen Ringsystems, ausgewihlit unter einem
monocyclischen aromatischen oder nichtaromatischan Ringsystem, einem bicyclischen
aromatischen oder nichtaromatischen Ringsystem, einem polycyslischivii aromatischen oder
nichtaromatischen Ringsystem und einem Briickenringsystem, das gesattigt oder ungeséttigt sein
kann;

Y45 0, S, NH oder N (Alkyl) ist; und

Ris ein Derivatsalz oder Z nach der Definition in Anspruch 2 ist.
Pflanzenwachstu ms-flegulatorzusaramensetzung nach Anspruch 2, gekennzeichnet dadurch, daR
die Malorisduredarivatverbindung die folgende Formel hat:

YI L4
4 33
N/

¢ 47
. I . U 4
16‘YZ+7‘|(,’“C"ﬁ'Y52'_
0

0

worin:

Zy; gleich oder unterschiedlich und sines oder mehrere ist von Wasserstoff oder substituiertem
oder unsubstituiertem Halogen, Halogenalkyl, Polyhalogenalkyl, Polyhalogenalkoxy, Alkyl,
Alkoxy, Alkylthio, Alkylsulfonyl, Alkylsulfinyl, Aryl, Aryloxy, Arylthio, Arylsulfonyl, Nitro, Cyano,
Dialkoxyphosphinyl, Acyl, Aroyl, Alkoxycarbonyl, Alkoxycarbonylalkyl, Acylamino,
Su'fonylamino, Alkylsulfonylamino, Acyloxy, Alkenyl oder ~CH=CHCH=CH-;

Y320, S, N oder N (Alkyl) ist;

Y3z und Y34 unabhéngig Wasserstoff oder substituiertes oder unsubstituiertes Halogen, Alkyl,
Alkoxy, Alkylthio, Polyhalogenalkyl oder Halogenalkyl sind; oder

Y33 und Y34 miteinander verkniipft sein kénnen zur Bildung eines sub:tituierten oder
unsubstituierten carbocyclischen oder heterocyclischen Ringsystems, ausgewahlt uriter einem
monocyclischen aromatischen oder nichtaromatischen Ringsystem, einem bicyclischen
aromatischen oder nichtaromatischen Ringsystem, einem polycyclischer aromatischen oder
nichtaromatischen Ringsystem und einem Briickenringsystem, das gesattigt oder ungesdttigt sein
kann;

Y470, S, NH oder N (Aikyl) ist; und
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Ris ein Derivatsalz oder Z nach der Definition in Anspruch 2 ist.
Pflanzenwachstums-Regulatri-zizsammensetzung nach Anspruch 2; gekennzeichnet dadurch, daf?
die Malons&urederivatverbindung die frigende Formet hat:

v’ ’
3'7\ /56
R"IB_YAB"ﬁ“C_ﬁ—%B-R:l?
0
worin:

Ri7 ein substituiertes oder unsubstituiertes heterocyclisches Ringsystem ist, ausgewihlt unter
einem monocyclischen aromatischan oder nichtaromatischen Ringsystem, einam bicyclischen
aroniatischen oder nichtaromatischen Ringsystems, einem polysyclischen aromatischen oder
nichtaromatischen Ringsystem und einem Briickenringsystem, das geséttigt oder ungeséttigt sein
kann;

Y350, S, N oder N (Alkyl) ist;

Y36 und Y3; unabhéngig Wasserstoff oder substituiertes oder unsubstituiertes Halogen, Alkenyl,
Alkynyl, Alkyl, Alkoxy, Alkylthio, Cyano, Nitro, Formyl, Amino, Hydroxy, Alkylcarbonyl,
Dialkoxyalkyl, Alkylcarbonylamino, Formylamino, Hydroxyalkyl, Polyhalogenalkyl oder
Halogenalkyl sind; oder

Y3s und Y3; miteinander verknlipft sein knnen zur Bildung eines substituierten oder
unsubstituierten carbocyclischen oder heterocyclischen Ringsystem, ausgewahlt unter einem
monocyclischen aromatischen oder nichtaromatischen Ringsystem, sinem bicyclischen
aromatischen oder nichtaroinatischen Ringsystem, einem polycyclischen aromatischen oder
nichtaromatischen Ringsystem und einem Briickenringsystem, das geséttigt oder ungesittigt sein
kann;

Y480, S, N oder N (Alkyl) ist; und

R1s ein Derivatsalz oder Z nach der Definition in Anspruch 2 ist.
PfIanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung nach Anspruch 1, gekernnzeic’inet dadurch, daR
die Malonséurederivatverbindung die Formel hat, ausgewdhlt aus:

0 0 (2,).
" g . ) / 170 (I)
Rg = Yqp = 0 = CHy = C - Tyg

worin:

Z, unabhéngig substituiertes oder unsibstituiertes Halogen, Halogenalkyl, Polyhalogenalkyl,
Polyhalogenalkoxy, Alkyl, Alkoxy, Alky.thio, Alkylsulfonyl, Atkylsulfinyl, Aryl, Aryloxy, Arylthio,
Arylsulfonyl, Nitro, Cyano, Dialkoxyphosphinyl, Acyl, Aroyl, Alkoxvcarbonyl, Alkoxycarbonylalkyl,
Acylamino, Sulfonylamino, Alkylsulfonylamino, Acyloxy, Alkenyl oder ~CH=CHCH=CH- ist;

n ein zwischen 0 und 5 liegender Wert ist;

Y110, S, oder NR; ist, worin R, Wasserstoff oder Alkyl ist;
Y120, S, NH oder N (Alkyl) ist; und

Re ist Ammonium, Alkylammonium, Polyalkylammonium, Hydroxyalkyiammonium,
Poly(hydroxalkyllammonium, ein Aikalimetall oder Erdalkalimetall oder substituiertes oacr
unsubstituiertes Hydroxyalkyl, Alkoxyalkyl, Alkoxycarbonylalkyl, Alkylaminoalky!,
Dialkylaminoalky!, Aryl, Mercaptoalkyl, Alkyithioalkyl, Arylthioalkyl, Aryloxyalkyl, -
Alkylsulfonylalkyl, Alkyisulfinylalkyl, Acylalkyl, Aroylalkyl, Dialkoxyphosphinylalkyl,
Diaryloxyphosphinylalkyl, Hydroxyalkyithioalkyl, Hydroxyalkylsulionylalkyl, Alkoxyalkylthioalkyl,
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Alkoxyalkylsulfonylalkyl, Poly{oxyalkylen)aikyl, Cyanoalkyl, Nitroalkyl, Alkylidena+hino,
Carbamoylalkyl, Alkylcarbamoylalkyl, Dialkylcarbamoylalkyl, Amincaikyl, Acylaminoalkyl,
Acyloxyalky!, Alkoxycarbonylaminoalkyl, Cyanoaminoalkyl, Carbamoyloxyalkyl,
Alkylcarbamoyloxyalkyl, Dialkylcarbamoyloxyalkyl, Alkoxycarbonyloxyalkyl,
Alkoxycarbonylthioaiky!, Aminosulfonylatkyl, Alkylaminosulfonylalky; vder
Dialkylaminosulfonylalky!;

Ym\ /‘Y'IB (Zy)n
Rg-yw...ﬁ_c-(il;_gqa,.g (ii)
0

0

worin:

Z3 unabhingig substituiertas oder unsubstituiertes Halogen, Halogenaiky!, Polyhalogenalkyl,
Polyhaiogenalkoxy, Alky!, Alkoxy, Alkylthio, Alkylsulfonyl, Alkylsulfinyl, Aryl, Aryloxy, Arylthio,
Aryisulfonyl, Nitro, Cyano, Dialkoxyphosphinyl, Acyl, Arayl, Alkexycarbonyl, Alkoxycarbonylalkyl,
Acylamino, Sulfonylamins, Alkylsulfonylamino, Acyloxy, Alkenyl oder -CH=CHCH=CH- ist;

n ein zwischen 0 und 5 liegender Wert ist;
Y130, S, oder NRy ist, worin Ry Wasserstoff oder Alkyl ist;
Y140, S, NH oder N {Alkyl) ist;

Yi5 und Y;6 unabhéngig Wasserstoff, Alkyl, Halogen, Alkoxy, Alkylthiol, Alkenyl, Alkynyl, Hydroxy,
Cyano, Nitro, Formyl, Aming, Alkylcarbonyl, Dialkoxyatky!, Alkylcarbonylaming, Formylamino,
Hydroxyalkyl, Halogenalkyl oder Polyhalogenalkyl sind, unter der Voraussetzung, daf wenn Yis
Alkylist, dannist Z, nicht Halogen oder Polyhalogenalkylin der para-Stellung, und weiter unter der
Voraussetzung, da mindestens eines von Yjs und Yy etwas anderes als Wasserstoff ist; Yis und
Y16 miteinander verkniipft sein kénnen zur Bildung eines substituierten oder unsubstituierten
heterocyclischen Ringsystems, ausgewahlit unter sinem monocyclischen aromatischen ocler
hichtarcmatischen Ringsystem, einem bicyclischen aromatischen oder nichtaromatischen
Ringsystem, einem polycyclischen aromatischen oder nichtaromatischen Ringsystam und einemn
Briickenringsystem, das gesittigt oder uingesattigt sein kann; .

Re Wasserstoff, Amimonium, Alkylamrnonium, Polyalkylammonium, Hydroxyalkylammonium, -
Poly(hydroxyzikyl)ammonium, ein Alkalimetall oder Erdalkalimetall oder substituiertes oder
unsubstituiertes Alkyl, Hydroxyalkyl, Alkoxyalkyl, Alkoxycarbonylalkyl, Alkylaminoalky;,
Dialkylaminoalkyl, Aryl, Mercaptoalkyl, Alkylthioalkyl, Aryithioalkyl, Aryloxyalkyl,
Alkylsulfonylalkyl, Alkylsulfinylalkyl, Acylalkyl, Aroylalkyl, Dialkoxyphosphinylalkyl,
Diaryloxyphosphinylalkyl, Hydroxyalkylthioalkyl, Hydroxyalkylsulfonylalkyl, Alkoxyalkylthioalky!,
Alkoxyalkylsulfonylalkyl, Poly(oxyalkylen)alkyl, Cyanoalkyl, Nitroalkyi, Alkylidenamino,
Carbamoylalkyl, Alkyicarbamoylalkyl, Dialkylcarbamoylalkyt, Aminoalkyl, Acylaminoalkyl,
Acyloxyalkyl, Alkoxycarborylaminoalkyl, Cyanoaminoalkyi, Carbamoyloxyalkyl,
Alkylcarbamoyloxyaikyl, Dialkylcarbamoyloxyalkyl, Alkoxycarbonyloxyalkyl,
Alkoxycarkonyithioalkyl, Aminosulfonylalkyl, Alkylaminosulfonylalky! oder
Dialkylaminosulfonylalkyl;

Y20, /%19
C

(22)
i 5'n (i)
RﬂO'Yﬂs‘ﬁ‘C‘E'YW“

0

worin:
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Z3 unabhiingig substituiertes oder unsubstituiertes Halogen, Hz!ogenalkyl, Polyhalogenalkyl,
Polyhalogenalkoxy, Alkyl, Alkoxy, Alkyithio, Alkylsulfonyl, Alkylsulfinyl, Aryl, Aryloxy, Arylthio,
Arylsulfonyl, Nitro, Cyano, Dialkoxyphosphinyl, Acyl, Aroyl, Alkoxycarbonyl, s Ikoxycarbonylalkyl,
Acylamino, Sulfonylamino, Alkylsulfonylamino, Acyloxy, Alkeny! oder -CH={ HCH=CH~-ist;

n ein zwischen 0 und 5 liegender Wert ist;
Y1 0, S, oder NRy, ist, worin Ry Wasserstoff oder Alkyl ist;
Y18 O oder Sist;

Y15 und Y30 unabhéngig Wasserstoff, Alkyl, Alkoxy, Alkylthio, Halogen, Halogenalkyl oder
Polyhalogenalkyl sind; oder

Y19 und Y3 miteinander verknupft sein kénnen zur Bildung eines substituierten oder
unsubstituierten carbocyclischen oder heterocyclischen Ringsystems, ausgewahit untar einem
monocyclischen aromatischen oder nichtaromatischen Ringsystem, einem bicyclischen
aromatischen oder nichtaromatischen Ringsystem, einem puiycyclischen aromatischen oder
nichtaromatischen Ringsystem und einem Briickenringsystem, das geséttigt oder ungesttigt sein
kann; und

Rio Wasserstoff, Ammoniurn, Alkylammonium, Polyalkylammonium, Hydroxyatkylammonium,
Poly(hydroxyalkyl)Jammon:um, ein Alkalimetall oder Erdalkalimetall oder substituiertes oder
unsubstituiertes Alkyl, Hyroxyalkyl, Alkoxyalkyl, Alkoxycarbonylalkyl, Alkylaminoalkyl,
Diaixylarmnvalkyi, Aryl, Mercaptoalkyl. Alrvlthioalkyl, Aryithioalkyl, Aryloxyaikyl,
Alkylsulfonylalkyl, Alkylsulfinylalkyl, Acylalkyl, Aroylalkyl, Dialkoxyphosphinylalkyl,
Diaryloxyphosphinylalkyl, Hydroxyalkylthioalkyl, Hydrexyalkylsulfonylalkyl, Alkoxyalkylthioalkyl,
Alkoxyalkylsulfonylalkyl, Poly(oxyalkylen)alkyl, Cyanoalkyl, Nitroalkyl, Atkylidenamino,
Carbamoylalkyl, Alkylcarbamoyialkyl, Dialkylcarbamoylalkyl, Aminoalkyl, Acylaminozlkyl,
Acyloxyalkyl, Alkoxycarbonylamiroalkyl, Cyanoaminoalkyl, Carbamoyloxyalkyl,
Alkylcarbamoyloxyalky, Dialkylcarbarnoyloxyalkyl, Alkoxycarbonyloxyalkyl,
Alkoxycarbonylthioalkyl, Aminosulfonylalkyl, Alkylamincsulfonylalkyl oder
Dialkyiaminosulfonylalkyl;

Y. Y,
NG
C C-YQ-R

R,]-Y,]"C
Y

2 (iV)

5 s

worin:

Ry und R; unabhéngig ein substituiertes oder unsubstituiertes carbocyclisches oder
heterocyclisches Ringsystem sind, ausgewdhit unter sinem monocyclischen aromatischen oder
nichtaromatischen Ringsystem, einem bicyclischen aromatischen oder nichtaromatischen
Ringsystem, einem poiycyclischen aromatischen oder nichtaromatischen Ringsystem und einem
Brickenringsystem, das geséttigt oder ungesattigt sein kann; oder

Ry und R, unabhéngig Wasserstoff oder Derivatsalze oder ein substituiertes Heteroatom oder
substituiertes Kot-tenstoffatom oder eine substituierte oder unsubstituierte verzweigte oder
gerade Kette sind, die zwei oder mehr Kohlenstoffatome oder Heteroatome in beliebiger
Komibination enthilt;

Y; und Y, unabhéngig ein substituiertes oder unsubstituiertes Heteroatom sind;

Y3 und Y, miteinander verkntinft sind zur Bildung eines substituierten oder unsubstituierten
carbocyclischen oder heterocyclischen Ringsystems, ausgewahlt unter einem monocyclischen
aromatischen oder nichtaromatischen Ringsystem, einem bicyclischen aromatischen oder
nichtaromatischen Ringsystem, einem polycyclischen aromatischen oder nichtaromatischen
Ringsystem und einem Briickenringsystem, das geséttigt oder ungesittigt sein kann; und

Ys und Yg unabhangig Sauerstoff oder Schwefel sind;
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(Zq_)n (v)

worin:

Z,unabhéngig substituiertes oder unsudstituiertes Halogen, Halogenalky!, Polyhalogenalkyl,
Polyhalogenalkoxy, Alkyl, Aikoxy, Alkylthio, Alkylsulfonyl, Alkylsulfinyl, Aryl, Aryloxy, Arylthio,
Arylsulfonyl, Nitro, Cyano, Dialkoxyphosphinyl, Acyl, Aroyl, Alkoxycarbonvl, Alkoxycarbonylalkyl,
Acylamino, Sulfonylamino, Alkylsuifonylamino, Acyloxy, Alkeny! oder -CH=CHCH=CH-~ sind;

n ein zwischen 0 und 5 liegender Wert ist;

Y21 0, S oder NRy; ist, worin R13 Wasserstoff oder Alkyl ist;

Y220,S, NHodar N (Alkyl) ist;

Y23, Y4, Yo5 und Yg unabhéngig Wasserstoff, Alkyl oder Halogen sind; und

Ri2 Wassaerstoff, Ammonium, Alkylammonium, Polyalkylammonium, Hydroxyalkylammonium,
Poly(hydroxyalkyl)ammonium, ein Alkalimetall oder Erdalkalimetal) oder substituiertes oder
unsubstituiertes Alkyl, Hydroxyalkyl, Alkoxyalkyl, Aikoxycarbonylalkyl, Alkylaminoalkyl,
Diaikylaminoalkyl, Aryl, Mercaptoalkyl, Alkylthioalkyl, Arylthioalkyl, Aryloxyalkyl, -
AIkylsulfcnylalkyl,'AIkylsulfinylalkyl, Acylalkyl, Aroylalky!, Dialkoxyphosphinylalkyl,
Diaryloxyphosphinylalkyl, Hydroxyalkylthioalkyl, HydroxyaikylsulfonylaIkyI, Alkoxyalkylthioalkyl,
Alkoxyalkylsulfonylalkyl, Poly(oxyalkylen)alkyl, Cyanoalkyl, Nitroalky:, Alkylidenamino,
Carbamoylalkyl, Alkylcarbamoylalkyl, Dialkylcarbamoylalkyl, Aminoalkyl, Acylaminoalky),
Acyloxyalkyl, Alknxycarbonylaminoalkyl, Cyanoaminoalkyl, Carbamoyloxyalkyl,
Alkylcarbamoyloxyalkyi, Dialkylcarbamoyloxyalky!, Alkoxycarbonyloxyalkyl,
Alkoxycarbonylthioalkyl, Aminosulfonylalkyl, Alkylaminosulfonylalkyl oder
DiaIkylaminosulfonylalkyl;

Y

I35 Y3y

\

¢’ |
YBB\/ \ /YBO (vi)
0 / ¢ : C\ 0
BEEAYE S (25),
Ry = Tog = © ¢ ¢ - Yy -

worin:

Zs unabhéngig substituiertes oder unsubstituiertes Halogen, Halogenalkyl, Polyhalogenalkyl,
Polyhalogenalkoxy, Alkyl, Alkoxy, Alkylthio, Alkylsulfonyl, Alkylsuifinyl, Aryl, Aryloxy, Aryithio,
Arylsulfonyl, Nitro, Cyano, Dialkoxyphosphinyl, Acyl, Aroyl, Al koxycarbonyl, Alkoxyca rbonylalkyl,
Acylamino, Sulfonylamino, Alkylsulfonylamino, Acyloxy, Alkenyl oder ~CH=CHCH=CH-ist;

n 8in zwischen 0 und 5 lisgender Wert ist1
Y270, S oder NRj ist, worin Ry Wasserstoff oder Alkylist;
-

Y25 0, S, NH oder N (Alkyl) ist;
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Y29, Y30, Y31, Yaz, Y:3und Y34 unabhiingig Wasserstoff, Alkyl, oder Haloger: sind; und R, ist
Wasserstoff, Ammonium, Alkylammonium, Polyalkylammonium, Hydroxvalkylammonium,
Poly(hydroxyalkyl)ammonium, ein Alkalimetall ocer Erdalkalimetall oder substituiertes oder
unsubstituiertes Alkyl, Hydroxyalkyl, Alkoxyalkyl, Alkoxycarbonylalkyi, Alkylaminoalkyl,
Dialkylaminoalkyl, Aryl, Mercaptoalkyl, Alkylthioalkyl, Aryithioalkyl, Aryloxyalkyl, ,
Alkylsulfonylalkyl, Alkylsulfinylalkyl, Acylalkyl, Aroylalkyl, Dialkoxyphosphinylalkyl,
Diaryloxyphosphinylalkyl, Hydroxyalkylthioalkyt, Hydroxyalkylsulfonylalkyl, Alkoxyalkylthioalkyl,
Alkoxyalkylsulfonvlalkyl, Poly{oxyalkylen)alkyl, Cyanoalkyl, Nitroalkyl, Alkylidenamino,
Carbamoylalkyl, Alkylcarbamoylalkyl, Dialkylcarbamoylalkyl, Aminoalkyl, Acylaminoalkyl,
Acyloxyalkyl, Alkoxycarbonylaminoalkyl, Cyanoaminocalkyl, Carbamoyloxyalkyl,
Alkylcarbamoyloxyalkyl, Dialkylcarbamoyloxyalkyl, Alkoxycarbonyloxyalkyl,
Alkoxycarbonylthioalkyl, Aminosulfonylalkyl, Alkylaminosulfonylalkyl oder
Dialkylaminosulfonylalkyl; ‘

0 - 0
I |\7 i (Zg), (vii)
Rig = T3¢ = C 0 C = Y35 -

worin:

Zg unabhéngig substituiertes oder unsubstituiertes Halogen, Halogenalkyl, Polyhalogenalkyl,
Polyhalogenalkoxy, Alkyl, Alkoxy, Alkylthio, Alkylsulfonyl, Alkylsulfinyl, Aryl, Aryloxy, Arylthio,
Arylsulfonyl, Nitro, Cyano, Dialkoxyphosphinyl, Acyl, Aroyl, Alkoxycarbonyl, Alkoxycarbonylalkyl,
Acylamino, Sulfonylamino, Alkylsulfonylamino, Acyloxy, Alkenyl oder -CH=CHCH=CH- ist;

n einen zwischen 0 und 5 lieganden Wert hat;

Y35 O, S oder NRy; ist, worin Ry; Wasserstoff oder Alky! ist;

Y35 O oder Siist; und

Rysist Wasserstoff, Ammonium, Alkylammonium, Polyalkyiammonium, Hydroxyalkylammonium,
Poly(hydroxyalkyl)ammonium, ein Alkalimetall oder Erdalkalimetall oder substituiertes oder
unsubstituiertes Alkyl, Hydroxyalkyl, Alkoxyalky!, Alkoxycarbonylalkyl, Alkylaminoalkyl,
Dialkylaminoalkyl, Aryl, Mercaptoalkyl, Alkyithioalkyl, Arylthioalkyl, Aryloxyalkyl,
Alkylsulfonylalkyl, Alkylsulfinylalkyl, Acylalkyl, Aroylalkyl, Dialkoxyphosphinylalkyl,
Diaryloxyphosphinylalkyl, Hydroxyalkylthioalkyl, Hydroxyalkylsulfonylalkyl, Alkoxyalkylthioalkyl,
Alkoxyalkylsulfonylalkyl, Poly(oxyalkylen)alkyl, Cyanoalkyl, Nitroalkyl, Alkylidenamino,
Carbamoylalkyl, Alkylcarbamoylalkyl, Dialkylcarbamoylalkyl, Aminoalkyl, Acylaminoalkyl,
Acyloxyalkyl, Alkoxycarbonylaminoalkyl, Cyanoaminoalkyl, Carbamoyloxyalkyl,
Aikylcarbamoyloxyalkyl, Dialkylcarbamoyloxyalkyl, Alkoxycarbonyloxyalkyl,
Alkoxycarbonylthioalkyl, Aminosulfonylaikyl, Alkylaminosulfonylalkyl oder
Dialkylaminosulfonylalkyl;

worin die zuldssigen Substituenten (Z) in den obigen Formeln (i) bis (vii) gleich oder
unterschiedlich und eines oder mehrere sind von Wasserstoff, Halogen, Alkylcarbonyl,
Alkylcarbonylalkyl, Formyl, Alkoxycarbonylalkyl, Alkoxycarbonylalkylthio,
Polyhalogenalkenylthio, Thiocyano, Propargyithio, Hyc. oxyimino, Alkoxyimino, Trialkylsilyloxy,
Aryldialkylsilyloxy, Triarylsilyloxy, Formamidino, Alkylsulfamido, Dialkylsulfamido,
Alkoxysulfonyl, Polyhalogenalkoxysulfonyl, Hydroxy, Amino, Azido, Azo, Aminocarbonyl,
Alkylaminocarbonyl, Hydrazino, Diaikylamirnocarbonyl, Aminothiocarbonyl,
Alkylaminothiucarbonyl, Dialkylaminothiocarbonyl, Nitro, Cyano, Hydroxycarboryl und
Derivawsalze, Formamido, Alkyl, Alkoxy, Polyhalogenalkyl, Polyhalogenalkoxy, Alkoxycarbonyl,
substituiertes Amino, worin die zuldssigen Substituenten gleich oder unterschiedlich und eins
oder zwei sind vor, Propargyl, Alkoxyalkyl, Alkylthioalkyl, Alkyl, Alkenyl, Halogenalkeny! oder
Polyhalogenalkenyl; Alkyithio, Polyhalogenaikylthio, Alkylsulfinyl, Polyhalogenalkylsulfinyl,
Alkylsulfonyl, Polyhalogenalkylsulfonyl, Alkylsulfonylamino, Alkylcarbonylamino,
Polyhalogenalkylsulfonylamino, Polyhalogenalkylcarbonylamino, Trialkyisilyl, Aryldialkylsilyl,
Triarylsilyl, Sulfonsdure und Derivatsalze, Phosphonséure und Derivatsalze,
Alkoxycarbonylamino, Alkylaminocarbonyloxy, Dialkylaminocarbonyloxy, Alkenyl,
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Polyhalogenalkenyl, Alkenyloxy, Alkynyl, Alkynyloxy, Polyhalogenalkenyloxy,
Polyhalogenalkynyl, Polyhalogenalkynyloxy, Polyfluoralkanol, Cyanoalkylamino,
Semicarbazonomethyl, Alkoxycarbonylhydrazonomethyl, Alkoxyiminomethyl, uinsubstituiertes
oder substituiertes Aryloxyiminomethyl, Hydrazonomethyl, unsubstituiertes oder substitiiertes
Arylhydrazonomethyl, eine Hydroxygruppe kondensiert mit einem Mono-, Di- oder Polysaccharid,
Halogenalkyl, Halogenalkenyl, Halogenalkynyl, Alko:yalkyl, Aryloxy, Aralkoxy, Arylthio,
Aralkylthio, Alkylthioalkyl, Arylthioalkyl, Arylsulfinyl, Arylsulfonyl, Halogenalkylsulfinyl,
Halogenalkylsulfonyl, Halogenalkenyloxy, Halogenalkynyloxy, Halogenalkynylthio,
Halogenalkenylsulfonyl, Polyhalogenalkenylsulfonyl, Isocyano, Aryloxysulfonyl, Propargyloxy,
Aroyl, Halogenacyl, Polyhalogenacyl, Aryloxycarbonyl, Aminosulfonyl, Alkylaminosulfonyl,
Dialkylaminosulfonyl, Arylaminosulfonyl, Carboxvalkoxy, Carboxyalkylthio,
Alkoxycarbonylalkoxy, Acyloxy, Halogenacyloxy, Polyhalogenacyloxy, Aroyloxy,
Alkylsulfonyloxy, Alkenylsulfonyloxy, Arylsulfonyloxy, Halogenalkylsulfonyloxy,
Polyhalogenalkylsulfonyloxy, Aroylamino, Halogenacylamino, Alkoxycarbonvloxy,
Arylsulfonylamino, Aminocarbonyloxy, Cyanato, Isocyanata, Isothiocyano, Cycloalkylamino,
Trialkylammonium, Arylamino, Aryl(alkyl)amino, Aralkylamino, Alkoxyalkylphosphinyl,
Alkoxyalkylphosphinothioyl, Alkylhydroxyphosphinyl, Dialkoxyphosphino, Hydroxyamino,
Alkoxyamino, Aryloxyamino, Aryloxyimino, Oxo, Thiono, Diazo, Alkyliden, Alkylimino,
Hydrazono, Semicarbazono, Dialkylsulfonium, Diaskylsulfuranyliden, Dialkyloxosulfuranyliden,

=X, =X,=X=R;, =X-R,,

17 17
X =Ry , =P -TYR, , Y5 - P - YR,
- \Y9R5 YoRs
oder
_____‘\/’YBRIL
T YgRg
worin:

X eine kovalente Einfachbindung oder Doppeibindung, ein substituiertes oder unsubstituiertes
Heteroatom oder substituiertes Kohlenstoffatom od sr eine substituierte oder unsubstituierte
verzweigte oder gerade Kette ist, die zwei oder mehr Kohlenstoffatome oder Heteroatome in
beliebiger Kombination enthilt:

Rs ein substituiertes oder unsubstituiertes carbocyclisches oder heterocyclisches Ringsystem ist,
ausgewahlt unter einem monocyclischen aromatischen oder nichtaromatischen Ringsystem,
einem bicycliscken aromatischen oder nichtaromatischen Ringsystem, einem polycyclischen
aromatischen nder nichtaromatischen Ringsystem und einem Briickenringsystem, das gesiittigt
oder ungesattigt sein kann; _

Rs ein substituiertes Heteroatom oder substituiertes Kohlenstoffatom oder eine substituierte oder
unsubstituierte, verzweigte oder gerade Kette ist, die zwei oder mehr Kohlenstoffatorne oder
Heteroatome in beliebiger Kombination enthilt;

Y7 und Y;o unabhéngig Sauerstoff oder Schwefel sind:

Ygund Ygunabhéngig Sauerstoff, Schwefel, Amino oder eine kovalente Einfachbindung sind; und
Rsund Rs unabhéngig Wasserstoff oder substituiertes oder unsubstituiertes Alky!, Aikenyl, Alkynyl,
Polyhalogenalkyl, Phenyl oder Benzyl sind, worin die zuldssigen Substituenten Z nach der obigen
Definition sind.

Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzu ng nach Anspruch 1, gekennzeichnet dadurch, da
das die Ethylenrezkdon oder ethylenartige Reaktion induzierende Mittel die folgende Formel hat:
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R -~ P ~-R

187 N9
0 "Ry

worin:
Rys Halogenethyl ist; und
Ryo und Ry ausgewshit sind von:

1.
2.

3.

Einem Chloratom und siner Hydroxygruppe;

der Gruppe —OR;, und der Gruppe —0-CH- R, worin jedes R21 ein Glied der Gruppe von
unsubstituiertem Aryl, substituiertem Aryl und einer heterocyclischen Gruppe ist;

der Gruppe~OR,, und der Gruppe—0-CH;,R;,, worin jedes Rz ein anderes Glied der Gruppavon
Wasserstoff, unsubstituiertem Alkyl, substituiertem Alkyl, unsubstituiertem Cycloalkyl,
substituiertem Cycloalkyl, unsubstituiertem Aryl, substituiertem Ary), einer heterocyclischen
Gruppe, Alken und Alkyn ist, unter der Voraussstzung, das wenn ein Rz unter unsubstituiertem
Alkyl, substituieriem Alkyl, Alken und Alkyn ausgewahlt ist, das andere R21 unter
unsubstituiestem Aryl, substituiertem Aryiund einer heterocyclischen Gruppe ausgewihlt ist;

. Rygund Ryp zusammen die Gruppe

27

darstellen (wobei R;; und Ry, jeweils durch ei 1e getrerinte Einfachbindung an das
Phosphoraton: gebunden sind), worin eines von Rz; und Ry3 —=0—ist und das andere unter-Cr;
=0CH,; ~CO~0--und CONH ausgewahit ist; und Ry eine cyclische Gruppe darstellt, ausgewshlt
unter Benzen, substituiertam Rar:zon, sinem heterocyclischen Ring und einem substituierten
nisierocyclischen Ring; .

. Eines von Ryg und Ry ist ~OR35 und das andere ist

0
o
-0 -i’ - R’18
R25 !

worin jedes Ry gleich oder unterschiedlich und ausgewahlt ist unter Wasserstoff,
unsubstituiertem Alkyl, substituiertem Alkyl, unsubstituiertem Aryl, substituiertem Arylund
einer heterocyclischen Gruppe, und worin Ry der obigen Definition entspricht;

worin die zuldssigen Substituenten Z nach der Definition in Anspruch 1 sind.
Pflan7enwachstums-Regulato.rzusammensetzung nach Anspruch 1, gekennzeichnet dadurch, daR
das die Ethylenreaktion oder ethylenartige Reaktion induzierende Mittel aus den folgendsn
ausgewadhlt ist:

—
SPOONIIA~ LN =

11,
12.
13.
14,
15.

Dem Bis(saurechlorid) von 2-Chlorethylphosphonsaure.

Dem cyclischen Pyrocatecholester ven 2-Chlorethylphosphonsaure.

Dem cyclischen 4-Chlorpyrocatecholester von 2-Chlorethylphosphonsiure.

Dem gemischten Ethyl- und 2-Hydroxyphenyldiester von 2-Chlorethviphosphonsaure.
Dem gemischten Butyl- und 2-Hydroxyphenyldiester von 2-Chlorethylphosphonsiure.
Dem gemischten Propynyl- und 2-Hydroxyphenyldiester von 2-Chlorethyiphosphonsiure.
Dem 2-Chlorethylmonoester von 2-Chlorethylphosphonséure.
2-Brornethylphosphonsiure.

Dem Bis{phenyl)ester von 2-Chlorethylphosphonsiure.

Dem cvclischen Tetrachlorpyrocatecholester von 2-Chlorethylphosphonsiure.
2-Jodethylphosphonsiure.

Dem cyclischen Saligenester von 2-Chlorethylphosphonsaure.

Dem cyclischen Salicylsaureester von 2-Chlorethylphosphonsiure.

Dem Ethylmonoester von 2-Bromethylphosphonsiure.

Dem Butylmonoester von 2-Jodethylphosphonsiure.
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16. D3m 3-Hydroxyphenylmonoester von 2-Chloretnylphosphonsiure (der in polymerer Form
vorliegt),

17. Dem Bis(2-oxo-pyrrolidinylmethyl)ester von 2-Chlorethylphosphonsiure.

18. Dem o-Hydroxyphenylmonoester von 2-Chlorethylphosphonséure,

19. Dem gemischten Isopropyl- und 2-Hydroxyphenyldiester von 2-Chlorethylphosphonséure.

20. 2-Fluorethylphosphonsiure.

21. Dem gemischten Octyl- und 2-Hydroxyphenyldiesteer von 2-Chlorethy!phosphonséure.

22. Dem gemischten Hexadecyl- und 2-Hydroxyphenyldiester von 2-Chlorethylphosphonsiure.

23. Dem gemischten Tridecyl- und 2-Hydroxyphenyldiester von 2-Chlorethylphosphonsiure.

24. Dem Anhydrid von 2-Chlorethylphosphonsiure.

25. 2-Chlorethylphosphonsiure.

26. Dern gemischter Butyl- und 2-Hydroxyphenyldiester von 2-Chlorethylphosphonsiure.

27. Dem 2-Bromethylmonoester von 2-Bromethylphosphonsiure,

Pflanzenwachstums-Regulatorzusam mensetzung nach Anspruch 1, geksnnzsichinet dadurch, daf

das die Ethylenreaktion oder ethyienartige Reaktion induzierende Mittel die folgende Formel hat:

0

i
worin:

Ys; Halogenist; und

Ry substituiertes oder unsubstituiertes Alkyl, Alkenyl, Halogen, Hydroxyl, Alkoxy, Halagenalkoxy,
Alkenyloxy, Alkynyloxy oder Cycloalkoxy ist, worin die z2uldssigen Substituenten die fiir Z in
Anspruch 1 definierte Bedeutung haben.

Pflanzenwachstu.ns-Regularorzusammensetzung nach Anspruch 1, gekennzeichnet dadurch, da
das die Ethylenreaktion oder ethylenartige Reaktion induzierende Mittel die folgende Formel hat:

0
'

worin:

Y3 Halogen oder Alkoxy ist; und

Rz, Wasserstoff oder substituiertes oder unsubstituiertes Alkyl, Aryl, Alkenyl, Alkynyl oder-YagR,3
ist, worin Yag Alkylen ist und Rag Alkylthio, Alkoxy, Hydroxy oder Beta-ChIorethansulfinyloxy ist;
worin die zuldssigen Substituenten der flir Zin Anspruch 1 erlduterten Definition entsprechen,
Pflanzenwachstums-Regul atorzusammensetzung nach Anspruch 1, gekennzeichnet dadurch, dafl
das die Ethylenreaktion oder ethylenartige Reaktion induzierende Mittel die folgende Formel hat:

OR
Y4O - CH20H2 - 8L ——R

29
30

R 31
worin:

Yao Halogern ist;

Rog Wasserstoff oder substituiertes oder unsubstituiertes Alkenyloxy, Alkyl, Benzyl oder Phenylist:
und

Rao und R;: unabhingig ORgg, Alkenyl, Alkyl, Benzyl oder Phenyl sind:

worin die zuldssigen Substituenten der fiir Zin Anspruch 1 definierten Bedeutung entsprechen.
Pflanzenwachstums-ReguIatorzusammensetzung nach Anspruch 1, gekennzeichnet dadurch, daf
das die Ethylenreaktion oder ethylenartige Reaktion induzierende Mittel unter gasformigem
Ethylen und 1-Amino-1-cyclopropancarbonsiure (ACC) ausgewihit ist.
Pflanzenwachstums-ReguIatorzusammensetzu ng nach Anspruch 1, gekennzeichnet dadurch, daR
es sich bei dem eine Ethylenreaktion oder ethylenartige Reaktion induzierenden Mittel um
2-Chlorethylphosphonsiure (Ethephon) handelt,
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Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung nach Anspruch 2, gekannzeichnet dadurch, dafd
das es sich bei dem eine Ethylenreaktion oder ethylenartige Reaktion induzierenden Mittel um
2-Chlorethylphosphonséure (Ethephon) handelt.
Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung nach Aaspruch 3, gekennzeichnet dadurch, daf3
es sich bei dem eine Ethylenreaktion oder ethylenartige Reaktion induzierendsn Mittel um
2-Chlorethylphosphonsiure (Ethephon) handelt.
PfIanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung nach Ansaruch 1, gekennzeichnet dadurch, daf
sie 2-Chlorethylphosphonséure (Ethephon) ufd eine Malonséurederivatverbindung folgender
Formel enthilt:

0 0

I If ,

-0~C~-CHi.~C~-NH -
CH30'H2 0-2¢C CH, - C

Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzu ng nach Anspruch 1, gekennzeichnet dadurch, daR
sie 2-Chlorethylphosphonséure (Ethephon) und eine Malonséurederivatverbindurig folgender
Formel enthilt:

4
CHCH2-O--C-'C-C-NH- - Br
3 i I

0 0 4
)
Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung nach Anspruch 1, gekennzeichnet dadurch, da

sie 2-Chlorethylphosphonséure (Ethephon) und eine Malonséurederivatverbindung folgender
Formel enthalt:

\ 7
HO-{C-C-{CI}-NH-— - Br
S
3

Pflanzenwachstums--Regulatorzusammensetzung nach Anspruch 1, gekennzeichnet daddrch, dal
sie 2-Chlorethyiphcsphonséure (Ethephon) und eine Malonsiurederivatverbindung folgender
Formel enthait:

HO—C-C(-C-NH- - C1
I 1l
0 0

Cl

Clz

Pflanzenwachstums-Hegulatorzusammensetzung nach Anspruch 1, gekennzeichnet dadurch, daf
sie 2-Chlorethy!phosphonsiure (Ethephon) und eine Malonsau.rederivatverbindung folgender
Formel enthilt:

\ / 7\

HO -C~-C~-C~DM -
I i —
0 0 o1

- Cl
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Pflanzenwachstums-Regulatorzusammansetzung nach Anspriich 1, gekennzeichnet dadurch, da
sie 2-Chiorethylphosphonséurs (Ethephon) und eine Malonsa Jrederivatverbindung folgender
Formel enthilt:

———

CH,CH -O-O-\G{C_NH../ \_(gl
572 " [ \—

0 0 F

Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung nach Anspruch 1, gekennzeichnet dadurch, daR?
sie 2-Chlorethylphosphonséure (Ethephon) und eine Malonséurederivatverbindung der foigenden
Formel enthélt:

—

/
HO -C~-C=~-C~DNMNH - - Cl
I I
0 0 F
Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung nach Anspruch 1, gekennzeichnet dadurch, dad
sie 2-Chlorethylphosphonséure (Ethephon) und eine Malonséurederivatverbindung der folgenden
Formel snthélt:

Ho-o>c7.c-m-©-01
] i
0 0

Pflanzer wachstums-Regulatcrzusammensetzung nach Anspruch 1, gekennzeichnet dadurch, daf}
sie 2-Ch!urethylphosphonséure (Ethephon) und eine Malonséured srivatvarbindung der folgenden
Formel enthalt:

N7

HO = ¢ ~C- ¢ wM -/ \\= Be
I " —/
0 0
F lanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung nach Anspruch 1, gekennzeichnet dadurch, da3
sie 2-Chlorsthylphosphonséure (Ethephon) und eine Malonséurederivatverbindung der folgenden
Formel enthalt: -

0 o
il it
HO - C - G,y -~ C -t = \)-Br
- N/
%3

Pfla nzenwachstums-Regulatorzusammensetzung nach Anspruch 1, gekennzeichnet dadurch, daR
sie 2-Chlorethyiphosphonsiure (Ethephen) und eine Malonsédurederivatverbindung der folgenden
Formel enthélt:

N\

CH50H2-0—3-C-‘(?-NH- - Br

0 0
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Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung nach Anspruch 1, gekennzeichnet dadurch, daR
sie 2-Chlorethylphosphonséure (Ethephon) und eine Malonséurederivatverbindung der folgenden
Formel enthalt:

0] 0
i i
-O-C—O'I{2=-C-NH- - Br

CH,CH

3772

Cl

Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung nach Anspruch 1, gekennzeichnet dadurch, daR
sie 2-Chlorethylphosphonséure (Ethsphon) und eine Malonséu rederivatverbindung der folgenden
Formel enthalt:

HO-—C—\C:-C-I\TH- - CF
I h 5

0 0
Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung nach Anspruch 1, gekennzeichnet dadurch, daR
sie 2-Chlorethylphosphonséure (Ethephon) und eine Malons4urederivatverbindung derfolgenden
Formel enthélt:

Cl
CH50 H
N

CH,CH, - 0 - C ~C~-(C - NE
3772 I i
C 0

B
L

Cl

Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung nach Anspruch 1, gekennzeichnet dadurch, daB
es sich bei der Malonséurederivatverbindung um ein Derivatsalz handelt.
Pflanzenwachstums-Regulatorzusaminensetzung nach Anspruch 37, gekennzeichnet dadurch,
daR das Deriv=tsalz ausgewahlt ist unter Alkalimetal!, Erdalkalimetall, Ammonium,
Alkylammonium, Polyalkylammonium, Hydroxyalkylammonium, Poly(hydroxyalkyl)Jammonium
oder Gemischen davon.

Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums, gekennzoichnst dadurch, daR eine
Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung, die (1) ein eine Ethylenreaktion oder
ethylen-artige Reaktion induzierendes Mittel und (2) eine Malonsédurederivatverbindung mitderin
Anspruch 1 gezeigten Formel enthélt, auf die Pflanze aufgebracht wird.
Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung nach Anspruch 1, gekennzeichnet dadurch, dal
der Masseanteil des eine Ethylenreaktion oder ethylenartige Reaktion induzierenden Mittels in
bezug auf die Malonséurederivatverbindung etwa 1:500 bis etwa 500:1 betragt,
Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung nach Anspruch 1, gekennzeichnet dadurch, daR
der Masseanteil des eine Sthylenreaktion oder ethylenartige Reaktion induzierenden Mittels in
bezug auf die Malonséurederivatverbindurg etwa 0,1:1000 bis etwa 1000:0,1 bstrégt,

Methode zur Regulierung des Pfianzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daB eine Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung, die (1) ein sine Ethylenreaktion oder
eine ethylenartige Reaktion induzierendes Mittel und (2) eine Malonséurederivatverbindung mit
der in Anspruch 37 dargestellten Formel enthilt, auf die Pflanzen aufgebracht wird.

Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daB eine Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung, die (1) ein eine Ethylenreaktion oder
ethylenartige Reaktion induzierendes Mittel und (2) eine Malonséurederivatverbindung mit der in
Anspruch 38 dargestellten Formel enthilt, auf die Pflanze aufgebracht wird.

Methode zur Regulierung des Pflanzenwaciistums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daR eine synergistische Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung, die (1) ein eine
Ethylenreaktion oder ethylenartige Reaktion induzierendes Mittel mit der Formel nach Anspruch 2
und eine Malonsaurederivatverbindung mit der Formel nach Anspruch 1 enthilt, auf die Pflanze
aufgebracht wird,
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Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
dafB auf die Pflanze eine synergistische Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung
aufgebrachtwird, die (1) ein eine Ethylenreaktion oder ethylenartige Reaktion induzierendes Mittel
mit der Formel nach Anspruch 2 und (2) eine Malonsédurederivatverbindung mit der Formel nach
Anspruch 1, enthait.

Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
dafB die Malonsdurederivatverbindung die Formel nach einem der Anspriiche 4 bis 15 hat und
worin der Masseanteil des eine Ethylenreaktion oder ethylenartige Reaktion induzierenden Mittels
in bezug auf die Malonsaurederivatverbindung etwa 1:500 bis etwa 500:1 betrégt.

Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
dalB die Malonsdurederivatverbindung die unter folgenden ausgewéhlte Formel hat:

0 0 (Z4)y

- / (i)
- CH, - C - Y,

Q

Rg = Y4p -

worin:

Z, unabhiéngig substituiertes oder unsubstituiertes Haiogen, Halogenalkyl, Polyhalogenalkyl,
Polyhalogenalkoxy, Alkyl, Alkoxy, Alkyithio, Alkylsulfonyl, Alkylsulfinyi, Aryl, Aryloxy, Arylthio,
Arylsulfonyl, Nitro, Cyane, Dialkoxyphosphinyl, Acyl, Aroyl, Alkoxycarbenyl, Alkoxycarbonylalkyl,
Acylamino, Sulfonylamino, Alkylsulfonylamino, Acyloxy, Alkenyl oder -CH=CHCH-CH-ist;

n einen zwischen G und 5 liegenden Wert hat;

Y11 O, € oder NR; ist, worin R; Wasserstoff oder Alkyl ist;

Yi2 0, €, NH oder N {Alkyl) ist; und

Rg ist Ammonium, Alkylammonium, Polyaikyiamimonium, Hydroxyalkylammonium,
Poly({hydroxyalkyl)ammonium, ein Alkalimetall oder Erdalkalimetall oder substituiertes oder
unsubstituiertes Hydroxyalkyl, Alkoxyalkyl, Alkoxycarbonylalkyl, Alkylaminoalkyl,
Dialkylaminoalkyl, Aryl, Mercaptoalkyl, Alkylthioalkyl, Arylthioalkyl, Aryloxyalkyl,
Alkylsulfonylalkyl, Alkylsulfinylalkyl, Acylalkyl, Aroylalkyl, Dialkoxyphosphinylalkyl,
Diaryloxyphosphinylalkyl, Hydroxyalkylthinalkyl, Hydroxyalkylsulfonylalkyl, Alkoxyalkylthioalkyl,
Alkoxyalkylsulfoniylalkyl, Poly(oxyalkylen)alkyl, Cyanoalkyi, Nitroalkyl, Alkylidenamino,
Carbamoylalkyl, Alkylcarbamoylalkyl, Dialkylcarbamoyialkyl, Aminoalkyl, Acylaminoalkyl,
Acyloxyalkyl, Alkoxycarbonylaminoalkyl, Cyanoaminoalky!, Carbamoyloxyalkyl,
Alkylcarbamoyloxyalkyl, Dialkylcarbamoyloxyalkyl, Alkoxycarbonyloxyalkyl,
Alkoxycarbonylthioalkyl, Aminosulfonylalkyl, Alkylaminosulfonylalkyl oder
Dialkylaminosulfonylalkyl; '

Y Y

E (2,),,
Ry = ¥ -C}C-ChY - (i)
8 14 1] 1t 13

0 0

worin:

Z; unabhéngig substituiertes oder unsubstituiertes Halogen, Halogenalkyl, Polyhalogenalkyl,
Polyhalogenalkoxy, Alkyl, Alkoxy, Alkylthio, Alkylsulfonyl, Alkylsulfinyl, Aryl, Aryloxy, Aryithio,
Arylsulfonyl, Nitro, Cyano, Dialkoxyphosphinyl, Acyl, Aroyl, Alkoxycarbonyl, Alkoxycarbonylalkyl,
Acylamino, Sulfonylamino, Alkylsulfonylamino, Acyloxy, Alkenyl oder -CH=CHCH=CH-ist;

n einen zwischen 0 und 5 liegenden Wert hat;

Y13 O, S oder NRg ist, worin NBg Wasserstoff oder Alkyl ist;

Y140, S, NH oder N (Alkyl) ist;

Y15 und Y16 unabhéngig Wasserstoff, Alkyl, Halogen, Alkoxy, Alkylthio, Alkenyl, Alkynyl, Hydroxy,
Cyano, Nitro, Formy!, Amino, Alkylcarbonyl, Dialkoxyalkyl, Alkylcarbonylamino, Formylamino,
Hydroxyalkyl oder Halogenalkyl oder Polyhalogenalkyl sind, unter der Voraussetzung, daf3, wenn
Y,s Alkyl ist, Z, dann kein Halogen oder Polyhalogenalkyl in der para-Stellung ist, und weiter unter
der Voraussstzung, dal mindestens eines von Y,5 und Y;¢ etwas anderes als Wasserstoff ist;
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Y15 und Yyg miteinander verkniipft sein kénnen zur Bildung sines substituierten oder
unsi:bstituierten heterocyclischen Ringsystems, ausgewihlt unter einem monocyclischen
aromatischen oder nichtaromatischen Ringsystem, einem bicyclischen aromatischen oder

nichti romatischen Ringsystem, einem polycyclischen aromatischen oder nichtaromatischen
Ring¢ ystem und einem Briickenringsystern, das geséttigt oder ungesittigt sein kann; und

Rq ist Wasserstoff, Ammonium, Alkylammonium, Polyalkylammonium, Hydroxyalkylammonium,
Poly(hydroxvalkyl)ammonium, ein Alkalimetall oder Erdalkalimetall oder substituiertes oder
unsubstituiertes Alkyl, Hydroxyalkyl, Alkoxyalkyl, Alkoxycarbonylalky!, Alkylaminoalkyl,
Dialkylaminoalky!, Aryl, Mercap:oalkyl, Aikylthioalkyl, Arylthioalkyl, Aryloxyalky!,
Alkylsulfonylalkyl, Alkylsulfinylalky!, Acylalkyl, Aroylalkyl, Dialkoxyphosphinylalky!,
Diaryloxyphosphinylalkyl, Hydroxyalkylthioalkyl, Hydroxyalkylsulfonylalkyl, Alkoxyalkylthioalkyl,
Alkoxyalkylsulfonylalkyl, Poly(oxyalkylen)alkyl, Cyanoalkyi, Nitroalkyl, Alkylidermino,
Carbamoylalkyl, Alkylcarbamoyialkyl, Dialkylcarbamoylalkyl, Aminoalky|, Acylaminoalkyl,
Acyloxyalkyl, Alkoxycarbonylaminoalkyl, Cyanoaminoalkyl, Carbamoyloxyalkyl,
Alkylcarbamoyloxyalky!, Dialkylcarbamoyloxyalkyl, Alkoxycarbonyloxyalkyl,
Alkoxycarbonyithioalkyl, Aminosulfonylalk;l, Alkylaminosulfonylalky! oder
Dialkylaminosulfonylalkyt;

y Y
20<,~ *19
C ; (Z3) "
mn
o~ Yg-C-C-C-x, -
0 0
worin:

Z3 unabhéngig ist substituiertes oder unsubstituiertes Halogen, Halogenalkyl, Polyhalogenalkyl,
Polyhalogenalkoxy, Alkyl, Alkoxy, Alkylthio, Alkylsulfonyl, Alkylsulfinyl, Aryl, Aryloxy, Arylthio,
Aryisulfonyl, Nitro, Cyano, Dialkoxyphosphinyl, Acyl, Arcyl, Alkoxycarbonyl, Alkoxycarbonylalkyl,
Acylamino, Sulfonylamino, Alkylsulfonylamino, Acyloxy, Alkenyl oder ~CH=CHCH=CH-;

n einen zwischen 0 und 5 liegenden Wert hat:

Y170, S oder NRy, ist, worin Ry, Wasserstoff oder Alkylist;

Y15 O oder Sist;

Yis und Y59 unabhéngig Wasserstoff, Alkyl, Alkoxy, Alkyithio, Halogen, Halogenalkyl oder
Polyhalogenalky! sind;

Y19 und Yz miteinander verkniipft sein kdnnen zur Bildung eines substituierien oder
unsubstituierten carboncyclischen oder heterocyclischen Ringsystems, ausgewdhlt unter einem
monocyclischen aromatischen oder nichtaromatischen Ringsystem, einem bicyclischen
aromatischen oder nichtaromatischen Ri ngsystem, einem polycyclischen aromatischen oder
nichtaroinatischen Ringsystem und einem Briickenringsystem, das gesattigt oder ungeséttigt sein
kann; und

Rioist Wasserstoff, Ammonium, Alkylammonium, Polyalkylammonium, Hydroxyalkylammonium,
Poly(hydroxyalkyl)ammonium, ein Alkalimetall oder Erdalkalimetall oder substituiertes oder
unsubstituiertes Alkyl, Hydroxyalkyl, Alkoxyalkyl, Alkoxycarbonylalkyl, Alkylaminoalkyl,
Dialkylaminoalkyl, Aryi, Mercaptoalkyl, Alkyithioalkyl, Arylthioalkyl, Aryloxyalkyl,
Alkylsulfonylalkyl, Alkylsulfinylalkyl, Acylalkyl, Aroylalky!, Dialkoxyphosphinylalkyl,
Diaryloxyphosphinylalkyl, Hydroxyalkylthioalkyl, Hydroxyalkylsulfonylalkyt, Alkoxyalkylthioalkyl,
Aikoxyalkylsulfonylalkyl, Poly(oxyalkylen)alkyl, Cyanoalkyl, Nitroalkyl, Alkylidenamino,
Carbamoylalkyl, Alkylcarbamoylalky!, Dialkylcarbamoylalkyl, Aminoalkyl, Acylaminoalkyl,
Acyloxyalkyl, Alkoxycarbonylaminoalky!, Cyanoaminoalkyl, Carbamoyloxyalkyl,
Alkylcarbamoyloxyalkyl, Dialkylcarbamoyloxyalkyl, Alkoxycarbonyloxyalkyl,
Alkoxycarbonylthioalkyl, Aminosulfonylalkyl, Alkylaminosulfonylalkyl oder
Dialkylaminosulfonylalky!;
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Y Y,

3\
C Y m € e (e € - Y, - R, (iv)

R 1

1

1] 1t
Y5 Y6
worin:

R und R, unabhéingig ein substituiertes oder unsubstituiertes carbocyclisches oder
heterocyclisches Ringsystem sind, ausgewéhlt unter einem monocyclischen aromatischen oder
nichtaromatischen Ringsystem, einem bicyclis chen aromatischen oder nichtaromatischen
Ringsystem, einem polycyclischen aromatischen oder nichtaromatischen Ringsystem und einem
Briickenringsystem, das gesiéttigt oder ungesiittigt sein kann; oder

R, und R; unabhéngig Wasserstoff oder Derivatsalz oder ein substituiertes Heteroatom oder
substituiertes Kohlenstoffatom oder eine substituierte oder unsubstituierte verzweigte oder
gerade Kette sind, die zwei oder mehr Kohlenstoffatome oder Hateroatome in beliebiger
Kombination enthalt;

Y1 und Yz unabhéngig ein substituiertes oder unsubstituiertes Heteroatom sind;

Y3 und Y, miteinander verknUpft sind zur Bildung eines substituierten oder unsubstituierten
carbocyclischen oder heterocyclischen Ringsystems, ausgewihlt unter einem monocyclischen
aromatischen oder nichtaromatischen Ringsystem, einem bicyclischen aromatischen oder
nichtaromatischen Ringsystem, einem polycyclischen aromatischen oder nichtaromatischen
Ringsystem und einem Eriickenringsystem, das gesittigt oder ungesattigt sein kann; und

Ys und Yg unabhéngig Sauerstoff oder Schwefel sind;

Yo5 324

¢—0C (z v

)
\ / 4'n

worin:

Z, unabhingig ist substituiertes oder unsubstituiertes Halogen, Halogenalkyl, Polyhalogenalkyl,
Polyhalogenalkoxy, Alkyl, Alkoxy, Alkylithio, Alkylsulfonyl, Alkylsulfinyl, Aryl, Aryloxy, Aryithio,
Arylsulfonyl, Nitro, Cyano, Dialkoxyphosphinyl, Acyl, Aroyl, Alkoxycarbonyl, Alkexycarbonylalkyl,
Acylamino, Sulfonylamino, Alkylsulfonylamino, Acyloxy, Alkenyl oder ~CH=CHCH=CH~;

n ein zwisc' en 0 und 5 liegender Wert ist;

Y21 O, S oder NR;; ist, worin R Wasserstoff oder Alkyl ist;

Y220, S, NH oder N (Alkyl) ist; ‘

Ya3, Yas, Y25 und Y6 unabhéngig Wasserstoff, Alkyl oder Halogen sind; und

Ry ist Wasserstoff, Ammonium, Aikylammonium, Polyalkylammonium, Hydroxyalkylammonium,
Poly(hydroxyalkyl)ammonium, ein Alkalimetall oder Erdalkalimetall oder substituiertes oder
unsubstituiertes Alkyl, Hydroxyalkyl, Alkoxyalkyl, Alkoxycarbonylalkyl, Alkylaminoalkyl,
Dialkylaminoalkyl, Aryl, Mercaptoalkyl, Alkylthioalkyl, Arylthioalkyl, Aryloxyalkyl,
Alkylsulfonylalkyl, Alkylsulfinylalkyl, Acylalkyl, Aroalkyl, Dialkoxyphosphinylalkyl,
Diaryloxyphosphinylalkyl, Hydroxyalkylthioalkyl, Hydroxyalkylsulfonylalkyl, Alkoxyalkylthioalkyl,
Alkoxyalkylsulfonylalkyl, Poly{oxyalkylen)alkyl, Cyanoalkyl, Nitroalkyl, Aikylidenamirio,
Carbamoylalkyl, Alkylcarbamoylalkyl, Dialkylcarbamoylalkyl, Aminoalkyl, Acylaminoalkyl,
Acyloxyalkyl, Alkoxycarbonylaminoalkyl, Cyanoaminoalkyl, Carbamoyloxyalkyl,
Alkylcarbamoyloxyalkyl, Dialkylcarbamoyloxyalkyl, Alkoxycarbonyloxyalky!,
Alkoxycarbonylthioalkyl, Aminosulfonylalkyl, Alkylaminosulfonylalkyl oder
Dialkylaminosulfonylalkyl;
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Lz, /Y3§1[
Y .
VAV i
C

0 Y/
34

\ .
" \ Y29 ?. ( 5)n

worin:

Zs unabhéingig substituiertes oder unsubstituiertes Halogen, Halogenalkyl, Polyhaloganalkyl,
Polyhalogenalkoxy, Alkyl, Alkoxy, Alkylthio, Alkylsulfonyl, Alkylsuifinyl, Aryl, Aryloxy, Aryithio,
Aryisuifonyl, Nitro, Cyano, Dialkoxyphosphinyl, Acyl, Aroyl, Alkoxycarbonyl, Alkoxycarbonylalkyl,
Acyiamino, Sulfonylamino, Alkylsulfonylamino, Acyloxy, Alkenyl oder -CH=CHCH=CH~ ist;

n ein zwischen 0 und 5 liegender ‘Vert ist;

Y27 0, S oder NR;5 ist, worin Rys Wassersioff oder Alkyl ist;

Y25 0, S, NH oder N (Alkyl) ist;

Yao: Y30 Yay, Yaz und Ya unabhéngig Wasserstoff, Alkyl oder Halogen sind; und

Rq4ist Wasserstoff, Ammonium, Alkylammonium, Polyalkylammonium, Hydroxyalkylammonium,
Poly(hydroxyalkyl)ammonium, ein Alkalimetall oder Erdalkalimetall oder substituiertes oder
unsubstituiertes Alkyl, Hydroxyalkyl, Alkoxyalkyl, Alkoxycarbonylalkyl, Alkylamincalkyl,
Dialkylaminoalkyl, Aryl, Mercaptoalkyl, Alkylthioalkyl, Aryithioalkyl, Aryloxyalkyl,
Alkylsulfonylalkyl, Alkylsulfinylalkyl, Acylalkyl, Aroylalkyl, Dialkoxyphosphinylalkyl,
Diaryloxyphosphinylalkyl, Hydroxyalkyithioalkyl, Hydroxyalkylsulfonylalky!, Alkoxyalkylthioalkyl,
Alkoxyalkylsulfonylalkyl, Poly(oxyalkylen)alkyl, Cyanoalkyl, Nitroalkyl, Alkylidenamino,
Carbamoylalkyl, Alkylcarbamoylalkyl, Dialkylcarbamoylalkyl, Aminoalkyl, Acylaminoalkyl,
Acyloxyalkyl, Alkoxycarbonylaminoalkyl, Cyanoaminoalkyl, Carbamoyloxyalkyl,
Alkyicarbamoyloxyalkyl, Dialkyicarbamoylalkyl, Alkoxycarbonyloxyalkyl,
Alkoxycarbonylthioalkyl, Aminosuifon,talkyl, Alkylaminosulfonylalkyl, oder
Dialkylaminosulfonylalkyl;

0 [ ] o (Zg)y (vii)
Ryg - Yyp = C ==mmmee € mmsmeem G - Yy —@

worin:

Zg unabhéngig ist substituiertes oder unsubstituiertes Halogen, Halogenalkyl, Polyhalogenalkyl,
Polyhalogenalkoxy, Alkyl, Alkoxy, Alkylthio, Alkylsulfonyl, Alkylsulfinyl, Aryl, Aryloxy, Aryithio,
Arylsulfonyl, Nitro, Cyano, Dialkoxyphosphinyl, Acyl, Aroyl, Alkoxycarbonyi, Alkoxycarbonylalkyl,
Acylamino, Sulfonylamino, Alkylsulfonylamino, Acyloxy, Alkenyl oder -CH=CHCH=CH-;

n ein zwischen 0 und 5 liegender Wert ist;

Y35 O, S oder NR;; ist, worin R,; Wasserstoff oder Alkyl ist;

Y35 O cder S ist; und :

Rigist Wasserstoff, Ammonium, Alkylammonium, Polyalkyls . amonium, Hydroxyalkylammonium,
Poly(hydroxyalkyl)ammoniurn, ein Alkalimetall oder Erdalkalimetall oder substituiertes oder
unsubstituiertes Alkyl, Hydroxyalkyl, Alkoxyalkyl, Alkoxycarbonylalkyl, Alkylaminoalkyl,
Dialkylaminoalkyl, Aryl, Mercaptoalkyl, Alkyithioalky!, Arylthioalkyl, Aryioxyalkyl,
Alkylsulfonylalkyl, Alkyisulfinylalkyl, Acylalkvl, Aroylalkyl, Dialkoxyphosphinylalky).
Diaryloxyphosphinylalkyl, Hydoxyalkylthioalkyl, Hydroxyalkylsulfonylalkyl, Alkoxya'i:yithioalkyl,
Alkoxyalkylsulfonylalkyl, Poly(oxyalkylen)alkyl, Cyanoalkyl, Nitroalkyl, Alkylidenamino,
Carbamoylalkyl, Alkylcarbamoylalky, Dialkylcarbamoylalkyl, Aminoalkyl, Acylaminoalkyl,
Acyloxyalky!, Alkoxycarbonylaminoalkyl, Cyanoaminoalkyl, Carbamoyloxyalkyl,
Alkylcarbamoyloxyalkyl, Dialkylcarbamoyloxyalkyl, Alkoxycarbonyloxyalkyl,
Alkoxycarbonyithioalkyl, Aminosulfonylalkyl, Alkylaminosulfonylalkyl oder
Dialkylaminosulfonyialkyl;

worin die zuldssigen Substituenten Z sind nach der Definition in Anspruch 1.
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Methode zur Regulierung des Pfianzenwachstums nach Anspruch 41, gskennzeichnet dadurch,
daf das eine Ethylenreaktion oder ethylen-artige Reaktion induzierende Mittel die Formel nach
Anspruch 2 hat und worin der Masseanteii des genannten Mittels in bezug auf die
Malonséurederivatverbindung etwa 0,1:1000 bis etwa 1000:0,1 betragt.
Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
dal} das eine Ethylenreaktion oder ethylen-artige Reaktion induzierende Mittel das gleiche wie in
Anspruch 17 ist und worin der Masseantsil des genannten Mittels in bezug auf die
Malonsé&urederivatverbindung etwa 0,1:1000 bis etwa 1000:0,1 betragt,
Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daB das eine Ethylenreaktion odur ethylen-artige Reaktion induzisrende Mi‘tel die folgende Formel
hat:

0

Y37 - CH20H2 - S - R26

worin;

Y37 Halogen ist; und

Rzg substituiertes oder unsubstituiertes Alkyl, Alkenyl, Halogen, Hydroxyl, Alkoxy, Halogenalkoxy,
Alkenyloxy, Alkynyloxy cder Cycloalkoxy ist; ,

worin die zuldssigen Substituenten der Definition fiir Z nach Anspruch 1 entsprechen und worin
der Masseanteil des genarinten Mittels in bezug auf die Malonsédurederivatverbindung etwa
0,1:1000 bis etwa 1000:0,1 betragt.

Methode zur Regulierung des Pfianzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daR das eine Ethylenreaktion oder ethylenartige Reaktion induzierende Mittel die folgende Formel
hat;

0
' 1
Y38 o CH2CH2 -3 = 0 ~ R27
worin:

Y3 Halogen oder Alkoxy ist; und

R2; Wasserstoff oder substituiertes oder unsubstituiertes Alkyl, Aryl, Alkenyl, Alkynyl oder ~Y33R,q
ist, worin Yag Alkylen ist und Ry Alkylthio, Alkoxy, Hydroxy oder Beta-Chlorethansulfinyloxy ist;
worin die zulassigen Substituenten der Definition fiir Z nach Anspruch 1 entsprechen und worin
der Masseanteil des genannten Mittels in bezug auf die Malonséurederivatverbindung etwa
0,1:1000 bis etwa 1000:0,1 betragt. .

Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daB das eine Ethylenreaktion oder ethylen-artige Reaktion induzierende Mittel die folgende Formel
hat:

OR

// 29
Y4O-CH2CH2 - Si\ R30
~
Raq
worin:

Y40 Halogen ist;

Ry¢ Wasserstoff oder substituiertes oder unsubstituiertes Alkenyloxy, Alkyl, Benzyl oder Phenyl ist;
und

Rao und R3 unabhéngig sind ORyy, Alkenyl, Alkyl, Benzyl oder Phenyl;

worin die zuldssigen Substituenten der Definition fiir Z nach Anspruch 1 entsprechen.

Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daf das eine Ethylenreaktion oder ethylen-artige Reaktion induzierende Mittel unter gasférmigem
Ethylen und 1-Amino-1-cyclopropancarbonsiure (ACC) ausgewahlt wird.
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Methode zur Ragulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daB das eine Ethylenreaktion oder ethylen-artige Reaktion induzierende Mittel von
2-Chlorethylphosphonséure (Ethephon) ausgewdhlit wird.

Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daR es sich bei dem eine Ethylenreaktion oder ethylen-artige Reaktion induzierenden Mittsl um
2-Chlorethyiphosphonséure (Ethephon) handelt und worin der Masseanteil des genannten Mittels
in bezug auf die Malonsdurederivatverbindung etwa 1:500 bis etwa 500:1 betragt.

Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daf es sich bei dem eine Ethylenreaktion oder ethylen-artige Reaktion induzierendsn Mittel um
2-Chlorethylphosphonsaure (Ethephon) handelt und worin der Masseanteil des genannten Mittels
in bezug auf die Malonsaurederivatverbindung etwa 0,1:1000 bis etwa 1000:0,1 betragt.
Methode zur Regulierunx des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daR eine synergistische Pflanzenwachstums-Regulatoyzusammersetzung, die
2-Chlorethylphosphonséure (Ethephon) und eine Malonséurederivatverbindung mit folgender
Forme!

0 0

n "

-0=~-C=~=CH, -C = - B
CH 3CH2 0~2C (.‘H2 C - NH T

CH 3

enthalt, auf die Pflanzen aufgebracht wird.

Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daB eine synergistische Pflanzenwachsturns-Regulatorzusammensetzung, die
2-Chlorethyiphosphonséure (Ethephon) und eine Malonsaurederivatverbindung folgender Formel

CH.GH - 0 -0 No’ - w -/ \\- Br
3? 1] il
0 0

P

3

enthdlt, auf die Pflanze aufgebracht wird,

Methode, zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
dal eine synergistische Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung, die }
2-Chlorethylphosphonséure (Ethephon) und eine Malonséurederivatverbindung der folgenden
Formel

H0- ¢ No/- ¢ -~ w -/ \y- Br
il 1l ——

0 0
5

enthlt, auf die Pflanze aufgebracht wird.

Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daR sine synergistische Pflanzenwachstums-Regulatcizusammensetzung, die
2-Chlorethylphosphonséure (Ethephon) und eine Malonsaurederivatverbindung folgender Formel

eithélt, auf die Pflanze aufgebracht wird.
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63. Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daR eine synergistische Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung, die
2-Chlorethylphosphonsiure (Ethephon) und sine Malonséurederivatverbindung der folgenden
Formel

00 -cNeLo-m- W\
1) il ;

0 0 )
enthélt, auf die Pflanze aufgebracht wird.

64. Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daR eine synergistische Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung, die
2-Chlorethylphosphonséure (Ethephon) und eine Malonséurederivatverbindung der folgenden
Formel

CH

o, -0 -¢Nglgom -/ \ ~ C1

372 i i
0 0

enthélt, auf die Pflanze aufgebracht wird,

65. Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daR eine synergistische Pflanzenwachstums-ReguIatorzusammensetzung, die
2-Chlorethylphosphonsiure (Ethephon) und eine Malonséurederivatverbindung der folgenden
Formel

HO - ¢ Mo/ G - i -</ \>- c1
il i .
0 0 7

enthalt, auf die Pflanze aufgebracht wird.

66. Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daf’ eine synergistische Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung, die
2-Chlorethylphosphonséure (Ethephon) und eine Malonséurederivatverbindung der foigenden
Formel '

HO-C—:C;-C-—NH- - Br
It ]
0 0

enthilt, auf die Pflanze aufgebracht wird.
67. Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daR eine synergistische Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung, die

2-Chlorethylphosphonsiure (Ethephon) und eine Malonséiurederivatverbindung der folgenden
Formel

HO-C-—;C/-C-NH-@—CI
I ]
0 0

enthalt, auf die Pflanze aufgebracht wird.

———

¥
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68. Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daf eine synergistische Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung, die
2-Chlorethylphosphonsiure (Ethephon) und eine Malonséurederivatverbindung der folgenden
Formel

0 0

i il
HO -~ C ~CH, - C - NH - - Br

enthalt, auf die Pflanze aufgebracht wird.

69. Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daf eine synergistische Pflanzenwachstums-ReguIatorzusammensetzung, die
2-Chlorethylphosphonséure (Ethephon) und eine Malonséurederivatverbindung der folgenden
Formel

CH,CH -0-C-<(>-C-NH-—/ \-Br
SR T A=
O3

enthilt, auf die Pflanze aufgebracht wird.

70. Methode zur Reguiierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
dafB eine synergistische Pflanzenwachstums-ReguIatorzusammensetzung, die
2-Chlorethylphosphonséure (Ethephon) und eine Malonséurederivatverbindung der folgenden
Formel

0 0

il
“0-C=CH, -C - NH - - Br

CH 5CH,, 2

3CH

enthaélt, auf die Pflanze aufgebracht wird. .

71. Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daf eine synergistische Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung, die
2-Chlorethylphosphonséure (Ethephon) und eine Malonséurederivatverbindung der folgenden
Formel

\j
40 = C A C/~ ¢ = NH - -~ Br
ii I\
0 0 | 1
enthilt, auf die Pflanze aufgebracht wird.
72. Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
dal3 eine synergistische Pflanzenwachstums-ReguIatorzusammensetzung, die
2-Chlorethyiphosphonséure (Ethephon) und sine Malonséurederivatverbindung der folgenden

Formel

HO-(I)—C-C’}-NH—- - Br
i I
0 0

enthalt, auf die Pflanze aufgebracht wird.



73.

76.
77.
78.
79.
80.
81.

82.

84.

85.

86.
87.
88.
89.
90.
91.

92,

93.

94,

95.

96.

-29- 273768

Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daR der Masseanteil des eins Ethylenreaktion oder ethylenartige Reaktion induzierenden Mittels in
bezug auf die Malonséurederivatverbindung etwa 0,1:1000 bis etwa 1000:0,1 betrigt.

Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
dafd der Masseanteil des eine Ethylenreaktion oder ethylenartige Reaktion induzierenden Mittels in
bezug auf die Malonsaurederivatverbindung etwa 1:500 bis etwa 500:1 betragt.

. Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,

daR dabei eine Ethylenreakticn oder ethylenartige Reaktion zu verzeichnen ist.

Methode zur Regulierung des Pilanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daR sie die Steigerung der Ertrége vorsieht,

Methode zur Regulierung des Pfianzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
dal3 sie die Verstarkung der Auxin-Aktivitat umfaft,

Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daB sie die Inhibition von terminalem Wuchs umfaRt,

Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
dal sie die Kontrolle der Apikal-Dominanz umfaft.

Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daB sie die Verstarkung der Verzweigung umfaft.

Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daB sie die Verstirkung von SchéBlingtreiben umfaRt,

Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
dal sie die Verdnderung der biochemischen Zusammensetzung der Pflanze umfaRt.

. Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspiuch 41, gekennzeichnet dadurch,

daf sie die Abldsung von Blattwerk, Bliiten und Friichten oder die Stimulierung der Abtrennung
einer Ablosungszone umfafit,

Methode zur Regulierung des Pilanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daB sie die Beschleunigung des Reifens und die Forderung der Farbung bei Friichien umfafit,
Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daR sie die Erhbhung der Bliihfahigkeit und des Fruchtansatzes und die Herbeiftihrung des
Blihbeginns umfaft,

Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daR sie den Abbruch oder die Inhibition des Bliihens und der Samenentwicklung umfaft,
Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daB sie die Verhinderung von Umlegen (Halmbruch) umfaRt. .
Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,.
daB sie die Stimulierung der Saatkeimung und den Abbruch des Ruhozustandes umfaRt.
Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daR sie die Forderung der Resistenz gegentiber Frostschiaden umfaRt.

Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daf sie die Induzierung von Hormon- oder Epinastiewirkungen umfafit.

Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daB sie die Entlaubung und Inhibition von Neuwuchs umfaft.

Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
dal die synergistische Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzu ng in einer Menge von
0,001 Pounds pro Acre bis 100 Pounds pro Acre auf die Pflanze aufgebracht wird.

Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daR die synergistische Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzu ng in einer Menge von
0,01 Pounds pro Acre bis 15 Pounds pro Acre auf die Pflanze aufgebracht wird.

Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gskennzeichnet dadurch,
daR die synergistische Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung in einer Menge von
0,1 Pounds pro Acre bis 5 Pounds pro Acre auf die Pflanze aufgebracht wird.

Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Arispruch 41, gekennzeichnet dadurch,
dafd es sich bei der Malonsaurederivatverbindung um ein Derivatsalz handelt.

Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 92, gekennzeichnet dadurch,
daB des Derivatsalz ausgswahtl wird unter sinem Alkalimetall, einem Erdalkalimetall, Ammonium,
Alkylammonium, Polyalkylammonium, Hydroxyalkylammonium, Poly(hydroxyalkyl)lammonium
oder Gemischen davon.



-30- 273768

97. Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
daf sie die Kombination (Gemisch)-Aufbringung des eine Ethylonreaktion oder ethylenartige
Reaktion induzierenden Mittels und der Malonséuraderivatverbindung umfaft,

98. Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 41, gekennzeichnet dadurch,
dafd sie die sequentielle Aufbringung das eine Ethylenreaktion oder ethylenartige Reaktion
induzierenden Mittels und der Maionséurederivatverbindung umfaft,

99. Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums nach Anspruch 95, gekennzeichnet dadurch,
daB die Malonséurederivatverbindung vor dem eine Ethylenreaktion oder ethylenartige Reaktion
induzierenden Mittel auf die Pflanze aufgabracht wird.

Anwendungsgebliet der Erfindung

Die Anwendung betrifft eine Pnanzenwachstums-ReguIato:zusammensetzung und die Anwendung dieser Zusammensetzungen
zur Induzierung von das Pflanzenwachstum regulierenden Reaktionen oder Ethylenreaktionen oder ethylenartigen Reaktionen,
Die erfindungsgeméBen Zusammensetzungen werden angawandt im Cartenbau und in der Landwirtschaii,

Charakteristik des bekannten Standas der Technik

Das Pflanzenwachstum regulierende Reaktionen, die den Anreiz einer Ethylenreaktion oder ethylenartigen Reaktionen
einschlieBen, sind seit ciiiger Zeitim Fachgebiet bekannt und beinhalten zum Beispisl die Steigerung der Ertriige, die Ablésung
von Blattwerk und Friichten, Erhdhung der Bluhfahigkeit und des Fruchtansatzes, Verhinderung von Halmbruchkrankheit,
Widerstandsiihigkeit gegen Krankheiten und andere Reaktionen,

Mittel, die eine Ethylenreaktion oder ethylenartige Reaktion induzieren und verwendet wurden, um einige dieser das
Pflanzenwachstum regulierenden Reaktionen zu erzielen, umfassen beispielsweise die folgenaen:; bestimmte
Phosphonsétreverbindungen, wie sie in den US-PS 3.879.188, 4.240.819, 4.352.869, 4.374.661 und 4.401.454 beschrieben
werden; bestimmte 2-HaIogenethansulfinsﬁureverbindungen nach der Beschreibung in US-PS 3.885.951; bestimmte Beta-
Chlor- und Beta-Bromethansulfinséurer und -ester nach der Beschreibung in US-PS 3.927.052 Mischungen eines N-
heterocyclischen Amids und eines Halogsnalkylsilans wie in US-PS 4.332.612 beschrieben; Mischungen eines N-
heterocyclischen Amids und eines 2-Halogenethylsulfinats nach der Beschreibung in US-PS 4.359.334; und gasférmignn
Ethylen nach der Beschreibung von Parihar, N.S., Hormonal Control of Plant Growth, S. 69 bis 79 (1964).

Von bastimmten Malonsiurederivatverbindungen wurde im Fachgebiet beschrieben, daB sie das Pflanzenwactistum
regulierende Reaktionen schaffen kénnen. in US-PS 3.072.473 werden N-Arylmalonamséuren und deren Ester und Salze, N,
N’-Diaiylmalonamide, N-Alkyl-N-arylmalonams#uren und deren Ester und Salze sowie N,N"-Dialkyl-N,N'-diarylmaionamide
beschrieben, die als Pflanzenwachstumsregulatoren und Herbizide von Nutzen sein kénnen. JA-PS 84 39.803 (1984) beschreiht
Malonséureanilid-Derivatverbindungen, die als Pflanzenwachstumsregulatoren niitzlich sein kénnen. Die das
Pflanzenwachstum regulierenden Eigenschaften von substituierten Malonylmonoaniliden werden von Shindo, N. und Kato, M
Meiji Daigaku Noogakubu Kenkyu Hokoku, Bd.63, S.41 bis 58 (1984) beschrieben. Jedoch sind das Pflanzenwachstum
regulierende Zusammensetzungen, die (1) ein Ethylenreaktion oder ethylenartige Reaktion induzierendes Mittel und {2) eine
Malonsdurederivatverbindung enthalten, wobei die Zusammensetzungen synergistische, das Pflanzenwachstum regulierende
Reaktionen nach der hier enthaltenen Besclireibung schaffen, im Fachgebiet noch nicht varéffentlicht worden.

"

Ziel der Erfindung

Ziel der Erfindung ist die Bereitstellung neuartiger Zusammensetzungen mit verbesserter pflanzenwachstumsregulierender
Wirkung.

Darlegung des Wesens der Erfindung

Der Erfindung liegt die Aufgahs zugrunde, neuartige synergistische, das Pflanzenwachstum regulierende Zusammensetzungen
2ur Verfugung zu stellen. Eine weitere Aufgabe der Erfindung betrifft die Bereitstellung sines Verfahrens fiir die Anwandung der
neuartigen das Pflanzenwach:sium regulierenden Zusammensetzungen, um synergistische Pflanzenwachstums-
Regulationsreaktionen zu erzielen. Diese und weitere Aufgaben werden dem Fachmann aus den hier erfolgsnden Darlegungen
deutlich werden.

ErfindungsgemaB werden synergistische Pﬂanzenwachstums-Regulatorzusammensetzur-gen zur Varfiigung gestelit, eine
synergistische Pflanzenwachstums-Regulierungsreaktion oder eine Ethylenreaktion oder eine ethylenartige Reaktion durch die
Anwendung siner synergistischen Pﬂanzenwachstums-ReguIatorzusammenseuung am Pflanzenstandort induzieren.
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Dia Erfindung beirifitinsbesondere synergistische Pflanzenwachstums-ﬁegulatorzusammenaetzungon, die (1) eine
Ethylanreaktion oder ethylenartige Reaktion induzierendes Mittel und eine Malons#urederivatverbindung enthalten, dis die

folgende Forme! hat
R |
Mrf-g-C-0C - v-8 "
Y5 e

worinRy, R, Yy, Ya, ?‘,Yq, Ys und Yg die spiter definierten Bedautungen habenund in der die Menge von Verbindung {2), die mit
Mittel (1) verwendet wird, eine Mischung ergibt, die eine gréBere das PRanzenwachstum regulierende Wirkung hat als die
Summe der gesamten das Pflanzenwachstum reaulisrenden Wirkung von Mittel {1) und Verbindung (2), wsnn sie allsine
verwandet werden,

Dis Erfindung betrifft ferner eine Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums, bei der auf die Pf:anze eine synergistische
Fi lanzenwachstums-ReguIatorzusammanseuung aufgebrachtwird, die (1) ein eine Ethylenreaktion oder et Sylenartige Reaktion
induzierendes Mittel und (2) eine Malonséurederivatverbindung der folgenden Formel enthiit

Y Y
Vs
L « C « 0 =
i
; Ye

worin Ry, Ry, Yy, Yz, Ya, Ys, Ys und Y die spiter definierten Bedeutungen haben und worin die von Verbindung (2) mit Mittel (1)
verwendete Menge in einer Mischung resultiert, die eine groBere Pflanzenwachstums-Regulierungswirkung als die Summe der
gesamten das Fflanzenwachstum regulierenden Wirkung von Mittel (1) und Verbindung (2) hat, wenn diese alleine verwendet
werden,

Wie oben hervorgehoben wurde, betrifft die Erfindung synergistische Pﬂanzenwachstums-ReguIatorzusammansetzungen und
eine Methode zur Induzierung synergistischer, das Pflanzenwachstum regulierender Reaktionen durch die Aufbringung einer
synergistischen Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzung aufden Pflanzenstandort, Inshesondere Liatrifft die Erfindung
Pllanzenwachstums-Reguldtorzusammensetzungen, die (1) ain eine Ethylenreaktion oder ethylenartige Reaktion induzisiendes
Mittel und (2) eine Malonséurederivatverbindung der folgenden Formel aufweisen I

R,' - Y1 b Yz - Ra v1

g = C¥

worin

Ri1 und R, unabhéngig sind ein substituiertes oder unsubstituiertes carbocyclisches- oder heterocyctisches Ringsystem,
ausgewdhlt unter einem monocyclischen aromatischen oder nichtaromatischen Ringsystem, einem bicyclischen aromatischen
oder nichtaromatischen Ringsystem, einem polycyclischen aromatischen odsr nichtaromatischen Ringsyste: und einem
Briickenringsystem, das gesttigt oder ungesittigt sein kann, worin die zuldssigen Substituenten () gleich oder unterschiedlich
sind und eins oder mehrere sind von Wasserstoff, Halogen, Alkylcarbonyl, Alkylcarbonyialkyl, Formyl, Alkoxycarbonylalkyl,
Alkoxycarbonylalkylthio, Polyhalogenalkenyithio, Thiocyano, Propargylthio, Hydroxyimino, Alkoxyimino, Trialkylsilyloxy,
Aryldialkylsilyloxy, Triarylsilyloxy, Formamidino, Alkylsulfamido, Dialkylsulfamido, Alkoxysulfonyl, Polyhalogenalkoxysulfonyl,
Hydroxy, Amino, Azido, Azo, Aminocarbonyl, Alkylaminocarbonyl, Hydrazino, Dialkylaminocarbonyl, Aminothiocarbonyl,
Alkylaminothiocarbonyl, Dialkylaminothiocarbonyl, Nitro, Cyar.o, Hydroxycarbony!und Derivatsalze, Formamido, Alkyl, Alkoxy,
Polyhalogenalkyl, Polyhalogenalkoxy, Alkoxycarbonyl, substituiertem Amino, worin die zulassigen Substituenten gleich oder
unterschiedlich sind und eins oder mehrere sind von Propargyl, Alkoxyalky), Alkyithioalkyl, Alkyl, Alkenyl, Halogenalkenyl oder
Polyhalogenalkenyl; Alkylthio, Polyhalogenalkylthio, Alkylsulfinyl, Polyhalogenalkylsulfinyl, Alkyisulfony!,
Polyhalogenalkylsulfonyl, Alkylsulfonylarnino, Alkylcarbonylamino, Polyhalogenalkylsulfonylamino,
Polyhalogenalkylcarbonylamino, Trialkylsily!, Aryldialkylsityl, Triarylsilyl, Sulfonsture oder Derivatsalze, Phosphonsaure und
Derivatsalze, Alkoxycarbonylamino, Alkylaminocarbonyloxy, Dialkylaminocarbonyloxy, Alkenyl, Polyhalogenalkenyl,
Alkenyloxy, Alkynyl, Alkynyloxy, Polyhalogenalkenyloxy, Polyhalogenalkynyt, Polyhalogenalkynyloxy, Polyfluoralkanol,
Cyanoalkylamino, Semicarbazonomethyi, Alkoxycarbonylhydrazonomethyl, Alkoxyiminomethyl, unsubstituiertem oder
substituiertem Aryloxyiminomethyl, Hydrazonomethyl, unsubstituiertem oder substituiertem Arylhydrazonomethyl, sine
Hydroxygruppe, kondensiert mit einem Mono-, Di- oder Polysaccharid, Halogenalkyl, Halogenalkenyl, Halogenalkyny!,
Alkoxyalkyl, Aryloxy, Aralkoxy, Arylthio, Aralkylthic, Alkylthioalkyl, Arylth ioalky!, Arylsulfinyl, Arylsulfonyl, Halogenalkylsulfinyl,
Halogenalky!sulfonyl, Halogenalkenyloxy, Halogenkynyloxy, Halogenalkynylthio, Halogenalkenylsulfonyl, .
Polyhalogenalkenylsulfonyl, Isocyano, Aryloxysulfonyl, Propargyloxy, Aroyl, Halogenacyl,
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Polyhalogenacyl, Aryloxycarbonyl, Aminosulfonyl, Alkylaminosulfonyl, Dialkylaminosulfonyl, Arylaminosulfonyl,
Carboxyalkoxy, Carboxyalkylthio, Alkoxycarbonylalkoxy, Acyloxy, Halogenacyloxy, Polyhalogenacyloxy, Aroyloxy,
Alkylsulfonyloxy, Alkenylsulfonyioxy, Arylsulfonyloxy, Halogenalkylsulfonyloxy, Polyhalogenalkylsulfonyloxy, Aroylamino,
Halogenacylamino, Alkoxyrarbonyloxy, Arylsulfonylamino, Aminocarbonyloxy, Cyanato, Isocyanato, Isothiocyano,
Cycloalkylamino, Trialkylammenium, Arylamino, Aryl(alkyl)amino, Aralkylamino, Alkoxvrikylphosphinyl,
Alkoxyalkylphosphinothioyl, Alkylhydroxyphosphinyi, Dialkoxyphosphino, Hydroxyamino, Alkoxyamino, Aryloxyamino,
Aryloxyimino, Oxo, Thiono, Diazo, Alkylidene, Alkylimino, Hydrazono, Semicarbazono, Dialkylsulfonium, Dialkyloxosulfonium,

—X, = X,—X=R3,=X—R3
Y Y
1;7 M7
-X - R -P-Y -Y,q -~ P - YR
3 N gt 1 ~Tyo \YsRu
TR 95

Y
'___4< 8R4 oder
R
ToRs
Ry und R; unabhiingig Wasserstoff oder Derivatsalze sind oder ein substituiertes Heteroatom oder substituiertes
Kohlenstoffatom, oder eine substituierte oder unsubstituierte, verzweigte oder gerade Kette, die zwei oder mehr
Kohienstoffatiome oder Heteroatome in jeder Kombination enthélt, worin die zuldssigen Substituenten Z nach ubiger Definition
sind.
Yy und Y, unabhi#ngig ein substituiertes oder unsubstituiertes Heteroatom sind, worin die zuléssigen Substituenten Z der obigen
Definition entsprechen. .
Y3 und Y, unabhiingig Wasserstoff sind oder sin substituiertes oder unsubstituiertes Heteroatom oder ein substituiertes
Kohlenstoffatom, oder eine substituierte oder unsubstituierte, verzweigte oder gerade Kette, die zwei odsr mehr
Kohlenstoffatome oder Heteroatome in jeder beliebigen Kombination enthlt, oder Halogen, Alkylcarbonvyi, Formyl,
Alkylcarbonylalkyl, Alkoxycarbonylalkyl, Alkoxycarbonylalkyithio, Polyhylogenalkenylthio, Thiocyano, Proparqylthio,
Trialkylsilyloxy, Aryldialkylsilyioxy, Triarylsilyloxy, Formamidino, Alkylsulfamido, Dialkylsulfamido, Alkoxysulfonyl,
Polyhalogenalkoxysu!fonyl, Hydroxy, Amino, Hydrazino, Azo, Aminacarbonyl, Alkylaminocarbonyi, Azido,
Dialkylaminocarbonyl, Aminothiocarbonyl, Alkylaminothiocarbony|, Dialkylaminothiocarbonyl, Nitro, Cyano, Hydroxycarbonyl
und Derivatsaize, Forrnamido, Alky}, Alkoxy, Polyhalogenalkyl, Polyhalogenalkoxy, Alkoxycarbony), substituiertes Amino, worin
die zuldssigen Substituenten gleich oder unterschisdlich sind und eins oder zwei sind von Propargyl, Alkoxyalkyl, Alkyithioalkyl,
Alkyl, Alkenyl, Halogenalkenyl oder Polyhalogenalkenyl; Alkylthio, Polyhalogenalkylthio,AIkylsquinyI, Polyhalogenaikyfsyifinyl,
Alkylsulfonyl, Polyhalogenalkylsulfonyl, Alkylsulfonylamino, Alkylcarbonylamino, Polyhalogenalkylsulfonylemino, .
Polyhalogenalkylcarbonylamino, Trialkylsilyl, Aryldialkyisilyl, Triarylsilyl, Sulfonsiure und Derivatsalze, Phosphonséure und
Derivatsalze, Alkoxycarbonylamino, Alkylaminocarbonyloxy, Dialkylaminocarbonyloxy, Alkenyl, Polyhalogenalkenyl,
Alkeny!axy, Alkynyl, Alkynyloxy, Polyhaiogenalkenyloxy, Polyhalogenalkynyl, Polyhalogenalkynyloxy, Polyfluoralkanol,
Cyanoalkylamino, Semicarbiazonomethyl, AIkoxycarbonylhydrazonomathyl, Alkoxyiminomethyl, unsubstituiertes oder
substituiertss Aryloxyiminomethyl, Hydrazonoraethyl, unsubstituiertes oder substituiertes Arylhydrazonomethy), sine
Hydroxygruppe, kondensiert mit einem Mono-, Di- oder Polysaccharid, Halogenalkyl, Halogenalkenyl, Halogenalkynyl,
Alkoxyalkyl, Aryloxy, Aralkoxy, Arylthio, Aralkylthio, Alkylthioalkyl, Arylthioalkyl, Arylsulfinyl, Arylsulfonyl, Halogenalkylsulfinyl,
Halogenalkylsulfonyl, Halogenalkenyloxy, Halogenalkynyloxy, Halogenalkynyithio, Halogenalkenylsuifonyl,
Polyhalogenalkenylsulfonyl, lsacyano, Aiyloxysulfonyl, Propargyloxy, Aroyl, Halogenacyl, Polyhalogenacyl, Aryloxycarbonyl,
Aminosulfonyl, Alkylaminosulionyl, Dialkylaminosulfonyl, Arylaminosulfonyl, Carboxyalkoxy, Carboxyalkylthio,
Alkoxycarbonylalkoxy, Acyloxy, Halogenacyloxy, Polyhalogenacyloxy, Aroyloxy, Alkylsulfonyloxy, Aikenylsulfonyloxy,
Arylisulfonyloxy, Halogenalkylsulfonyloxy, Polyhalogenalkylsulfonyloxy, Aroylamino, Halogenacylamino, Alkoxycarbonyloxy,
Arylsulfonylamino, Aminocarbonyloxy, Cyanato, Isocyanato, Isothiocyanc, Cycloatkylamino, Trialkylammonium, Arylamino,
Aryl(alkyl)amino, Aralkylamino, Alkoxyalkylphosphinyl, Alkoxyalkylphosphinothioyl, Alkylhydroxyphosphinyl,
Dialkoxyphosphino, Hydroxyamino, Alkoxyamino, Aryloxyamino,

oder

=-X,~X = R,,
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worin die zulissigen Substituenten Z nach obiger Definition sind; oder Y; und Yizusammengenommen Oxo, Thiono, Diazo, = X
oder = X-R; oder substituiertes oder unsubstituiertes Alkyliden, Alkylimino, Hydrazono, Dialkylsulforiium, Dialkyloxosulfonium,
Semicarhazono, Hydroxyimino, Alkoxyimino, oder Aryloxyimino sind, worin die zulissigen Substituenten Z nach obiger
Definition sind, oder Y3 und Y, zur Bildung sines substituierten oder unsubstituierien carbocyclischen oder heterocy:lischen
Ringsystems miteinander verkniipft sein kénnen, das unter einem monocyclischen aromatischen oder nichtaromatischen
Ringsystem, einem bicyclischen aromatischen oder nichtaromatischen Ringsystem, einem polycyclischen aromatischen oder
nichtaromatischen Ringsystem und einem Briickenringsystem ausgewdhlt ist, das geséttigt oder ungeséttigt sein kann, worin
die zuldssigen Substituenten Z nach obiger Definition sind und Y5 und Ye unabhéingig Sauerstoff oder Schwefel sind;
worin X eine kovalante Einfach- oder Doppelbindung, ein substituiertes oder unsubstituisrtes Heteroatom oder supstituiertes
Kohlenstoffatom oder eine substituierte oder unsubstituierts, verzweigte oder gerade Kette ist, die zwel oder mehr
Kohlenstoffatome oder Heteroatome in jeder belishigen Kombination enthilt, worin die zuléissigen Substituenten Z nach obiger
Definition sind;
Rs ein substituiertes oder unsubstituiertes carbocyclisches oder heteracyclisches Ringsystem ist, ausgew#hlt unter einem
monocyclischen aromatischen oder nichtaromatischen Ringsystem, einem bicyclischen aromatischen oder nichtaromatischen
Ringsystem, einem polycyclischen aromatischen oder nichtaromatischen Ringsystem und einem Briickenringsystem, das
geséttigt oder urigesiittigt sein kann, worin die zu Idssigen Substitusnten Z nach obiger Definition sind, oder Rjein substituiertes
Heteroatom oder ein substituiertes Kohlenstoffatom oder eine substituisrte oder unsubstituierte, verzweigte oder gerade Kette
ist, die zwei oder mehr Kohlenstoffatome oder Heternatome in jeder beliebigen Kombination enthilt, worin die zuldssigen
Substituenten Z nach obiger Definition sind,
Y7 und Yy unabhéngig Sauerstoff oder Schwefel sind; .
Yg und Y unabhiingig Sauerstoff, Schwefel, Amino oder eine kovalen., Z:nfachbindung sind; und
R4 und Rs unabhéngig Wasserstoff oder substituiertes oder unsubstitviertes Alkyl, Alkenyl, Alkynyl, Polyhalogenalkyl, Phany!
oder Benzyl sind, worin die zuldssigen Substituenten Z nach obiger Definition sind, wobei die von Verbindung (2) mit Mittel (1)
verwendete Menge in einer Mischung resultiert, die eino stirkere das Pflanzenwachstum regulierende Wirkung hat als die
Summeder das Pflanzeriwachstum regulierenden Gesamtwirkung von Miitel (1) und Verbindung (2), venn sie alleine verwsndet
werden,
Die alkylhaltigen Komponenten in Formel 1 kénnen von etwa 1 bis etwa 100 Kohlenstoffatome oder mehr enthalten,
vorzugsweise von otw+ 1 bis etw 30 Kahlenstotfatome und am besten von etwa 1 bis etwa 20 Kohlenstoffatome. Die
Polysaccharidkompor:snts kanr bis zu etwa 50 Kohlenstoffatome enthalten. Es wird davon ausgegangen, daB es sich bei allen
im Rahmen von Formei 1 liegenden Verbindungen um Verbindungen handelt, die keine unbesetzten Bindungspositionen
auiweisen. Bei den in den erfindungsgemiBen synergistischen Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzungen
verwendeten Malonsguredsrivatverbindungen wird bevorzugt, daB R, und R, unabhiingig etwas anderes als Wasserstoff, Alkyl
oder Aryl sind, wenn Y und Y, beide ~NH- sind.
in der hier yebrauchten Bedeutung beziehen sich Wasserstoff oder Derivatsslze auf Wasserstoff oder jeden gesigneten
Derivatsalzsubstituenten, der dafiir substituiert werden kann. Vertreter von Derivatsalzsubstituenten umfassen beispielswsise
Ammonium, Atkvlammoniurn, Polyalkylammonium, Hydroxyalkylammonium, Poly(hydroxyalkyl)ammonium, Alkalimetalle,
:rdalkalimetalle und dergleichen sowie Gemische derselhen.
Durch Ry, R, und Ry in Formel 1 vertretene monacyclische Ringsysteme kdnnen durc'y die verallgemeinerte Formel 2 wié folgt
dargestellt werdsn

-
B,’ >KA1
X '

worin B, ein gesittigtes oder ungeséttigtes Kohlenstoffatom und A, eine Ringbildungskette von Atomen darstellt, die zusammen
mit B, ein cyclisches System bildet, das 0 bis 3 Doppelbindungen und ) bis 2 Dreifachbindungen enthilt. A, kann insgesamt 2 bis
12 Kohlenstoffatome enthalten, kann eine Kombination aus 1 bis 11 KKohlenstoffatomen und 1 bis 4 Heteroatomen, die
unabhéngig unter N, O, S, P oder anderen Heteroatomen ausgewdhlt werdsn kénnen, enthalten oder kann 4 Ringbildungs-
Heteroatome alleine enthalten.

Monocyclische Ringsysteme, die in Formel 1 durch miteinander verlnilpftes Y; und Y, dargestelit werden, kdnnen jedes
beliebige mono:yclische Ringsystem von Ry, R, und R, umfassen, das in Formel 1 entsprechend positioniert ist.
Ringbildungs-Hateroatoma kénnen in einigen Féllen Sauerstoffatome wie in aromatischen N-Oxiden und Ringsystemen, die dis
Sulfinyl-, Sulfonyl-, Selenoxid- und Phosphinoxidkomponenten enthalten, tragen.

Ausgewdhlte Kohlenstoffatome, die in durch B, und A, gebildeten Ringen enthalten sind, die mindestins 3 Ringbildungsatome
enthalten, kénnen Carbonyl-, Thiocarbonyl-, substituierte oder unsubsti‘uierte Imonogruppen oder substituierte oder
unsubstituierte Methylidengruppen tragen.

Die als Z bezeichnete Gruppe stellt einen oder mahrere Substituenten dar, die unabhéngig aus der Gruppe der hierin fiir 2
definierten Substituenten ausgewihlt sind.
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Durch Ry, Rz und R in Formel 1 vertretene bicyclische Ringsysteme kénnan durch die verallgemeinerten Formeln 3 und 4 wie
folgt dargestelit werden:

Z

?(432‘3& | /"1’32\&'

A I 3 49 ’ A.;

2>"\—35-/' kB;’(

7 Z Z
3 &

worin B; und B unabhiingig sin geséttigtes oder ungesittigtes Kohlenstoffatom oder ein geséttigtas Stickstoffatom sein kdnnen,
A; und A; unabhiingig dis Ringbildungsketten von unten beschriebenen Atomen darstellen und Z einen oder mehrere
Substituenten darstellt, dis unabhéngig aus der hisrin fiir Z definiertn Gruppe von Substituenten ausgewanlt sind.
Kombinationen von A; und A; kéninen eine Kombination mitB;oder B, von0bis 5 Doppelbindungen enthalten. A, und A kénnen
unabhéngig von B, und Byinsgesamt 1 bis 11 Kohlenstoffatome enthalten, kénnen eine Kombinationvon 1 bis 3 Heteroatomen,
die unabhéngig unter N, O, S, P oder andsren Heteroatomen ausgewihlit werden, zusammen mit 1 bis 10 Kohlenstoffatornen
enthalten oder sie kénnen 1 bis 3 Ringbildungsheteroatome e!leine enthalten.

Ringbildungs-Heteroatome kénnenin ainigenFillen Sauerstoffatome tragen, wie in aromatischen N-Oxiden und Ringsysteinen,
die die Sulfinyl-, Sulfonyl-, Selenoxid- und Phosphinoxidgruppen enthalten. In A, und A, enthaltene ausgewihlte
Kohlenstoffatome kdnnan Carbonyl-, Thiocarbonyl-, substituierte oder unsubstituierte Iminogruppen oder substituierte oder
unsubstituierte Methylidengruppen tragen.

Durch in Formel 1 miteinander verkniipftes Y, und Y4 dargestelite bicyclische Ringsysteme kénnen jedes beliebige bicyclische
Ringsystem von Ry, R; und R; anthalten, das in Formel 1 entsprechend positionisrt ist.

Hinsichtlich der in den Formeln 3 und 4 dargestellten Strukturen ist folgendes zu beachten:

{a) Wenn B, und B, beide Stickstoff sind, dann sollten die Gruppen A, und A; nicht weniger als drei Ringatome enthalten;

{b) wenn By, nicht aber B, Stickstoff ist, solite eines von A; oder A; mindestens drei Ringatome enthalten und das andere
mindestens zwei Ringatome;

{chwenn eine der Gruppen A, oder A, weniger als drei Ringatome enthlt, sollte das anders rindestens drei Ringatome enthalter.
und sollten die Briickenatome gesittigt sein;

(d) wenn die Gruppe A, oder A; ein sine Carbony!-, Thiocarbonyl-, Imino- odsr Methylidengruppe tragendes Kohlenstoffaton
enthélt, dann sollte sie zusammen mit Bz und B; einen Ring aus mindestens vier Gliedern bilder;

{e)wenn eine ringformige Doppelbindung exocyclisch in bezug auf einen der in den Strukturen 3 und 4 dargesteliten zwei Ringa
ist, dann sollte sie in einem Ring enthalten sein, der mindestens funf Glieder enthilt, und in bazug auf einen mindestens fiinf
Glieder enthaltenden Ring exocyclisch sein;

und

(f) wenn eine Gruppe A, oder Az durch 2 Doppelbindungen mit den Briickenkopfatomen B, und B, verbunden ist, dann wird
vorausgesetzt, daB die Gruppe A; oder A, eine Doppelbindung enthélt, und die Briickenkopfatome werden als ungesittigt
angesehen, .

€s wird deutlich, daR fiir R,, R,, R; sowie Yaund Y, definierten und miteinander verbundenen bicyclischen Ringsysteme
spirocyciische Ringsysteme sein kénnen und daB sie nicht auf die verschmolzenen bicyclischen Strukturen der Formel 3 und 4
buschrédnkt sind. Spirocyclische Ringsysteme kénnen gesittigt oder ungeséttigt, carbocyclisch oder heterocyclisch sein und
kénnen unabhéngig durch einen oder mehrere hierin als Z definierte Substituenten substituiert ssin.

Polycyclische Ringsysteme, d.h. groBer als 2 Ringe, vertreten durch Ry, R, und Ry in Formel 1, kénnen wie folgt durch die
verallgemeinerten Formeln 5, 6,7, und 8 dargestellt werden;

/T i A3\Tﬂ / \T}( P\

1 Ay

NP N

2 &



_35- 273768 *

)\’\B A /“\ AB/BS.X%

Y
A, Z'—(' B, %
By 57 39'/ Kaqo
/Ae o
2 7 2 h0
Z
2 8 )

worin By, Bg, B und B; unabhingig ein gesdttigtes oder ungeséttigtes Kohlenstoffatom oder oin gesittigtes Stickstoffatom sein
kdnnen und Ay, A, Ag und A, unabhéngig ringbildende Ketten von Atoman darstellen, die zusammen mit einem oder dem
anderen (aber nicht mit beiden) ihrer assoziierten Briickenatome 0 bis 2 Doppelbindungen enthalten kénnen. Die Gruppen Z
vertreten einen oder mehrere Substitusnten, unabhiingig ausgewihlt aus der hier filr 2 definierten Gruppe von Substituentn.
Dieringbildencic:: Elemente von Ay, Ag, Agund A; kdnnen unabhéngig von B,, Bg, B; und B; 1 bis 11 Kohlenstoffatome enthaitan,
kénnen eine Kombination von 1 bis 10 Kohlenstoffatomen; und 1 bis 3 Heteroatomen, die unabhiéngig unter N, O, S, P oder
anderen Heteroatomen ausgewiihit sein konnen, enthaiten, oder kénnen 1 bis 3 Hatoroatome alleine enthalten. Ringhildends
Heteroatome kénnen in einiger: Fillen Sauerstoffatome wie in aromatischen N-Oxiden und Rir.gsystemen, die die Sulfinyl-,
Sulfonyi-, Selenoxid- und Phosphinoxid-Gruppen enthalten, tragen. Die Gruppe Ag kann manchmal als sine Bindung detiniert
werden. In A, As, Asund A; enthaltene ausgewdhite Kohlenstoffatome kénnen eine odsr mehrere Carbonyl-, Thiocarbonyl- oder
substituierte oder unsubstituierte Iminogruppen tragen,

In Struktur 8 stellen die Gruppen Bg, By und By, unabhiingig ein gesttigtes oder ungesittigtes Kohlenstoffatom oder ein
gesittigtes Stickstoffatom dar. Die Gruppe By kann ein gesittigtes oder ungestttigtes Kohlenstoffatom oder ein Stickstoff- oder
Phosphoratom darstellen. Die Gruppen Ag, Ag und A stellen ringbildende Ketten von Atomen dar, die zusammen mit einer der
Gruppen Bg, By, Byg und By, 0 bis 2 Doppelbindungen enthalten kénnen.

Die ringbildenden Elemaente der Gruppen Ag, Ag und Ay kénnen unabhéngig von den Gruppen Bg, By, Byg nd By, 2 bis 10
Kohlenstoffatome enthalten, kénnen 1 bis 10 Kohlenstoffatome in Kombination mit 1 bis 3 Heteroatomen, die unabhdngigunter
N, 0, S, P oder anderen Hetercatemen ausgewdhit sein kénnen, enthalten oder kénnen 2 bis 3 Heteroatome alleir.s enthalten.
Ringbildende Hetaroatome kénnen in einigen Féllsn Sauerstoffatome wie in aromatischen N-Oxiden und in Ringsystemen, die
die Sulfinyl, Sulfonyl-, Selenoxid und Phosphinoxidgruppsn enthalten, tragen. Ausgewihlte, in den Gruppen Ag, Ag, und Ay
enthaltene Kohlenstoffatome kénnen eine oder mehrere Carbonyl-, Thiocarbonyl oder substituierte oder unsubstituierte
Iminogruppen tragen.

spirocyclische Rinigsysteme sein kdnnen und nicht auf die verschmolzenen polycyclischen Strukturen der Formeln 5,6,7 und 8
beschrénkt bleiben miissen. Spirocyclische Ringsysteme kénnen gesittigt oder ungesiittigt, carbocyclisch oder heterocyclisch
sein und kdnnen unabhingig durch einen oder mehrere Substituentan Z nach obiger Definition substiuiert sein,

Durch Y;und Y,, die miteinander verkniipft sind, vertretene polycyclische Ringsysteme in Formel 1 kénnen jedes believige
polycyclische Ringsystem von R,, Rz und R, entsprechend positioniert in Formel 1, enthalten.

Durch Ry, R, und Ry in Formel 1 vertretene bicyciische Strukturen kénnen durch die verallgemeinerten Formeln 9, 10, und 11 wie
folgt dargestelit werden:

9 10 11 )

worin By, und By, unabhéngig ein yesittigtes Kohlenstoffatom, wahlwsige substituiert durch Z, oder ain Stickstoffatom sein
kénnen, und die Gruppen A,,, A;; und As3 unabhingig ringbildende Ketten von Atomen darstellen, die unabhéngig von By, und
By30bis 2 Doppelbindungen enthalten kénnen. Die Gruppen Z stellen einen oder mehrere Substituenten dar, die unabhéngig aus
den hierin fiir Z definierten Gruppen von Substituenten ausgewahlt werden,

Die ringbildenden Elemente vos Ay, Az und Aj; kénnen unabhéngig von B,, und B13 insgesamt 1 bis 11 Kohlenstoffatome
enthalten, kdnnen eine Kombination von 1 bis 10 Kohlenstoffatomen und 1 bis 3 Heteroatomen, die unabhéngig unterN, 0, S, P
oder anderen Heteroatomen ausgewihit werden kdnnen, enthalten, oder kénnen 1 bis 3 Heteroatome alleine enthalten, unter
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der Voraussetzung, daB, wenn eine der Gruppen Ay, Ay, und Ay; 6in einzelnes Heteroatom ist, die beiden anderen Gruppen zweli
oder mehrere ringbildende Atome enthalten sollten. Eine zweite Voraussetzung ist, daB, wenn eine oder beide der Gruppen B,
und By, Stickstoffist (sind), dann sollten die Gruppen A,j, A1, und Ay; mindestens zwei gesattigte ringbildende Atoms enthalten.
Ringbildende Heteroatome kénnen in einigen Faflen Sauerstoffatome wie in den Sulfinyl-, Suifonyl-, Selenoxid- und
Phosphinoxid-Komponenten tragen. Ausgewdhlte in A3, Ay und A,; enthaltene Kohlenstoffatome kénnen eine oder mehrere
Carbonyl-, Thiocarbonyl- oder substituierte oder unsubstituierte Iminogruppen tragen.

Bicyclische Briickenstrukturenr, vertreten durch miteinander verkniipftes Y; und Y, in Formel 1, kénnen jedes belisbige
bicyclische Briickensystem von R, R; und R,, entsprechend positioniert in Formel 1, enthelten.

Es wird ohne weiteres deutlich, daR Formel 1 eine breite Palette von Malonsdurederivatverbindungen umfaBt. Beispiele fiir im
tahmen von Formel 1 liegende Malonséurederivatverbindungen, die in den erfindungsgemaRen synergistischen
rflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzungen Arwendung finden kdnnen, sind in den folgenden Tabellen 1 bis 11 zu
finden.

Tabelle 1
Reprasentative Malons&urederivatverbindungen
[ 1,
. .

Ry-C-CHyC- NH—Q/
2’8 RI7
3~-F-5-Cl OC;Hs
3-~5-Cl OCH;
3-F-5-Ci OH
3-F-5-Br OCst
3-F-5-Br 0N4
3-CF+5-Cl OCH,
3-CFs-5-Cl ONH,
3—CF3—5"B|' 0C2H5
3—CF3-5—BF NH)
3-CFy-5-Br OH
3-F-4-Cl : OC,Hg
3-F4-Ci OCH,4
3-F-4-Cl oK
3-F-4-Br OH
3-F-4-Br OCH;
3-F4-Br 0-n-C3H,
2-F-4,5-Cl, OH
2-F-4,5-Ci, OC;Hs
2-F-4-Cl-5-Br OH
2-F-4-Cl-5-Br OCH,
2-F-4-Br-5-Cl OH
2-F4-Br-5-Cl OC;Hs
2-F-4,5-Br, OH
2-F-4,5-Br, OCH,
2"F—4,5—BI'2 ONH4
?4-Cl~5-F OH
2,4-Cl~-5-F OC:H;
2-Cl4-Br-5-F OCH;
2-Cl-4-Br-5-F O—n—C3H7
2,4-Br-5-F OH
2,4-Br-5-F 0OCH,3
2-Br—4-CI-5-F OH
2-Br-4-CI-5-F 0C2H5
2-CHy4-CI-5-F OH
2-CHy4-CI-5-F OC;Hs
2-CH;4-CI-5-F ONa
2-CHy-4-Br-5-F OH
2-CH3"4-BI’-5-F O—D‘C4H9
2-CHy4-Br-5-F oK
2-Cl~4-CF30 OCH,
2-CF,04-Br OCsz
2-CH34-CF3-CF,0~ O-n—C3H,
2-CHy4H OCH;
2-F4-1 OC,Hs
2"CH30“3,5"B|'2 ONa
3-8r4-Cl 0C2H5

2,4-Cl, NHCH,



Reprsentative Malonsdurederlvatverbi
'.':

o 0

] H
n"—c-cn,—c-nu-@

ndungen

’

R’ Z'y
R'g 2’
OCH,CH,;0H 2-F4-Br
OCH,CH,0H 3,4-Cl;
OCH(CH,)CO,C,Hg 2-CH;4-Br
OCH{CH;)CO,C;Hg 4-Cl
OCHQCHzN(CHg)z 24-Br
SCH; 2,4,5-Cl;
S—CsHs 3,5—BI’2
S-C3H, 2,4-Cl,
0CH2C02C2H5 3-F-5-Br
SCHQCOQC2H5 2-CH3—4"B|'
SCH,CO,CaHg 2-CH;34-Br-5-Cl
OCH,CH,SCH, 2-F-4-Br
OCH,CH,SO,CH; 3,5-Cl;
OCH2CH2801CH3 3,5—8[;
OCHngHa 3-Br-5-Cl
(o}
QCHZECNJ '1,4-”1
0 -
NN(C”J)C;N I-CHJ-Q-M
“N(C"J)C;l -0
0-N<CHCH, i-c
d-ﬂ-t(ﬂl):: J,C-Ciz
~ %N
0-N( 2,4-Cl ;
™ sowy !
/C”, ‘
G-ReC 2-CHy-4-Cl
sy :
OCHICMzmoaCHJ , 3-Cu3-4-|r
OCHCH0-C- MHC Mg 4.C)
.
¢
— Koy
OCHy? 2-F-4-CF
NG ot 3
9
L~ MK
OCHCHyP 2,4-C1
1M~ ook, 2
0
/ N
SCHyP 3,4.Cl
2. ~ “”J ?
Q
OCMICOIH’ J.S-(UJ)z
OCH
S .
sncup”” 3-ars-cl
? 2.\
s
0
SCH,CH '/“.n’ 3-C1-s-¢r
72 ST
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Tabelle 2 (Forts.)

Reprisuntative Malonsaurederivatverbindungen

0 o
! " /
R-C-Cty-C-NH—{
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R'y Z'y
MM,CMISCM.‘,CNIW J-lc’-i-(ﬁlJ
MH,C%SO‘C’I:W:W I-F-4-8r
ocn’tgﬂ 1
Oﬂl’tn’c;l ‘l,l-tlz
o-c(cni)zc;n i.cl
KNICHIOCM, 3.F-3-CI
OCNICOICZN, J-F-4-C1
OCHICHﬂ{ s I l-f-t.i-clz
OCH(CH_JCH_SC_N -F-4-Cl.8-0r
P M e B )
OCH'COCHJ 2-Fo4-0r-5-Cl
ocn,c;n 1-1-0.5-lr2
O-IoC(CHJ)-CDZCst Z.C-Clz-s-f
o-tu,soznn 2-%I-l.lr-s-f
O-SN}W?NNCHS !,‘-lrzvﬁ-'
6-=.H7502l(czil’)z 2:-0r-4-C1-5-F
S-CMICN,SCMJ z-th-C-Cl-S-f
S-CMZCOICJH' l-tNJ—C-lr-S-r
OCH,CH,0C;Hs 2-F-4-CF,0
OCH,CH,;SCH; - 2-F4-1
OCHI(CH;)CO,C;Hs 3-Br-4-Cl|
SC¢Hs 2-CF;0-4-F
NHCH,CH,0H 2-CH;-4-Br
NHCH,CH,0H 3-F4-Cl
NHCH,CN 3,5-Cl,
NHCH,C0,C0,C;Hs 2-CHy4-8Br
NHCH,CO,C;Hg 2-F4-Br
NHCH,CN 2,4-Br,
Tabelle 3
Reprasentative Malons&urederivatverbindungon
YJ' Y,' 2,
Y e
n,—c-c—s-—nu
& & .
Y's Y's Z'y R'g
cl ci 2-CHy4-8Br OC;Hg
Ci H 4-Ci OC,Hs
Br Br 2,4—CI2 0C2H5
Br H 3,5—5!’; OC;Hs
Cl Br 3,4-Cl, OCH,3
CH, Cl 3,5-Cl, Ci
F . F 2,4-Br, OC;H;
F F 2-F4-Br OC;Hs
CH;0- H 2-F4-Ci O-n-C3H,
CHy0- CHy0- 3-CH-5-Br OCH,CH,0CH;
F H 3,4‘BI'2 SCH2C02C2H5
O:N- H 2-CH4-Br OCH,
O,;N- H 2-CHA-Br OCH(CH;)C=N
O,N- O,N- 2-CHy4-Br SC;H;
OgN— CH3 2,4—BI'2 0N=C(CH3)1
CF3 H 3,4—8?2 002“5
CF, CHj 4-C} 0-n-C3H,
{CH3).N H 2,4-Cl, OC;Hs



Tabelle 3 (Forts.)

Reprisentative Malonsiurederivatverbindungen
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Y's Y's Z'y R'g
CH2-CH- H J.S-Gl’z QH
NsC- H 208,457 oczus
NaC- H I.Q-Clz OGZMJ
NsC- C”l Y-F-4-8r OCNZCONNZ
UzN- &l 2.‘,5-0‘1 OCHZCNZU’!
KsC- 8r Yedr-Sof OCNZCHISCNJ
HCONH- H 3.5~(Cf3)2 ()CZNs
NCaCe H 2.5-“2 S(:ONs
Cz s F 3-C I.-S-CTJ 0CN2C0CHJ
CHJO- CNJ 4.8r ‘JCllJ
D. H 4-cl ac
D_ CH] Z-C'J-l-ﬂ OH
KO- HO- Z-CHJ-G-SI‘ DCZHS
CHj3 H 2-C-4-CF;,0 SCgHs
CH; CH; 2-CF;04-F OCH,
CH, Br 2-CH4-CF;CF,0 0-n-C3H,
CH, CzHs 2-CHy4-| OH
C.Hs Br 3-Br—4-Cl 0C,Hs
CH;0 CH, 2-F-4-| OHa
HOCH,~ HOCH, 2,4-Cl, OCH;
CH,CO- H 4-Br OC;Hs
CH,CO-- CH; 2-Ci-4-Br OCH,
-CHO Br 2-CH4-Cl SCH;,3
-CHO Cl 3,4—sz 0C2H5
(C;H;0),CH- cl 4-Cl OCH,3
{CH;0),CH- Br 2—-CH44-Br 0-n-C;Hy
HNC- CH, 2,4-Cl, OCH;3
CH;CONH- H 2-CHy-4-Br SC;Hg
HCONH- H 2-F4-Br SCgHs
HCI'H N~ H 2-C;Hg—4-Cl OCH;
-0-CH~0O- 2-CH3;-4-Br SCH,CH,0CH;,4
—S~CH,CH,S~ 2-CH4-3r OC;Hg
CH;0 H 3,5-Cl, OC;H;
CH30 H 3,5—Br2 OCzH5
CH,0 H 3-Br-5-Cl O--n-C3H;
CH;O H 3-Br-5-F O-t—C4H9
C,Hs0CO CH; 4-Ci OCH;
CH3S CH; 3,5-Cl; OC;Hs
CH;SO CH; 2-F-4-Br 0-n-C3H;
CH3302 H 2—CHT4—BT OCZHs
CH3S0, CH; 3,5-Cl, OC;Hg
C=N- H 2-CH;4-Br OC;Hs
CH,S H 2-CHy4-Br OC:Hy
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Tabelle 4
Représentative Malonsiurederivatverbindungen
"
w0
o o v
Yy Y's Y's Yo Y's Rt Z'y
H H H H H OH 2-C;Hs—4-Cl
H H H H H OCH,; 2-C,H—4-Cl
H H ‘' H H H OH 2-C,Hs—4-Br
H H H H H OC;Hg 2-C,Hs—4-Br
H H H H CH, OH 4Cl
H H H H CH, ONa 4Br
H H H H CH, OH 3,4-Cl,
H H H H CH;3 OC;H; i 2-Cl-4-Br
4 Br
H H H H CH, OH 2-F-4-Br
H H H H H OH 3-F4-Ci
H H H H H OCH, 3-F-4-Br
H H H H H NH. 2-CHy4-Br
H H H H H ONH, 2-CH;4-Br
H H CHs3 H H OH 2-F4-Ci
Ci Ci CH,3 H H OK 2-CH—4-CI
H H CH, CHy H OC;Hs 2,4-Cly
CH, CH, CH; CH, H ONa 2-CHs-4-Br
CHs H H H H OH 4Cl
CH, CH, H H H ONH, 2-CHs-4—Cl
Ci H H H H OH 2-F4-Br
Cl cl H H H OCH; 2,4-Br,
Cl ci CH; CH; H OH 4C|
H H H H H OH 2-CH30-4,5-Cl,
H H H H H OH 2-CH30-3,5-Cl,
H H H H H OH, 2-CF;-4-Ci
H H H H H OCH, 2-CF;0-4-CF,
H H H H H OK 2-F-4-
H H H H H OH 3-Br-4-Ci
C;Hs H H H H OH 2-CH,4-Br
H H CH,3 CH, H OC.H; 2,4-Cl; .
CH3 CH; CH3 CH3 H ONa 2"CH3—4-BI'
Cl cl CH, CH, H OH 4Cl
Tabelle 5
Reprasentative Malonséurederivatverbindungen
Y, Y
wWu
L} c L)
W/ \ /M
/c c\ ,
Yoo \c/ Y ,/'/
VAN Ta
Ry -C ﬁ—m
o
Y’y Y'i2 Y'a Y1 Y5 Y's R'y Z'y
i H H H H H OC;Hs 2,4-Cl,
H H H H H H OH 2,4-Cl,
H H H H H H OCzH; 3,4-Cl,
H H H H H H OH 34-Cl,
H H H H H H OC;Hg 4-Cl
H H H H H H OH 4-Cl
H H H H H H OCH; 2-F-4-Ci



Tabelle 5 (Forts.)
Représentative Malonsdurederivatverbindungen
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Y'y Y'2 Y’ Y4 Y's Y'ie R'n Z'n
H H H H H H ONa 2-F-4-Br
H H H H H H OCH, 2-Br-4-Cl
H H H H H H ONH, 2-Cl-4-Br
H H H H H H OK 4-Br
H H H H H H OH 2-CF4-Br
CH; CH,3 H H H H OH 2-CHs4-Br
H H CH; CH; H H OCH, 4-Cl|
CH, H CH, H H B ONa 4-Br
CH, CH,3 CH, H H H NH, 24-Br,
Cl cl H H H H OR 34-Cl,
H H cl (o] H H OCH, 2~C;Hs—4-Br
CHs H H H cl cl ONH, 4-Cl
Cl H H H (o} H OC,Hs 3-F4-Cl
Cl Cl CH,3 H Cl H OH 3,4-Br,
CH, cl H H H H OCH, 2-CHs4-Cl
CH, CHj CH; al H H ONa 3,4-Cl,
H H H H H H OH 3-Br-4-Cl
H H H H H H ONa 2-CH;0-4,5-Cl,
H H H H H H OH 2-CH,0-3,5-Cl,
H H H H H H OCH;, 2-CF4-Br
H H H H H H oK 2-CF,0-4-Cl
H H H H H H OH 2-CHs—4-!
Tabelle 8
Repréisentative Maionsdurederivatvarbindungen
T Va
L
Yy N/ e 2y
R{0—C—C—C~
L A Y
n .
Y'is Y Y0 Y'21 Yy Z'hyy R'y2
H H H H H 2-CHs+4-Br OCH,CH,GCH;
H H H H H 2-CHy4-Br OCH,CH,0H
H H H H H 4-Cl OCH,CH,S0,CH;
H H H H H 2-Ci-4-8Br OCH,COCH,
H H H H H 2-F-4-Br OCH(CH3)C=N
H H H H H 2-CHy4-Br OCH,CH,S0,CH,0H
H H H H CH3 3,4-Br; OCHQCHQOH
CHs CH, CH,3 H H 4-Br O-N-CHCH,3
c1 Cc1 CH;, H H 2,4-C1; OCH,COHH,
H H CH; CH, CH, 4-C1 SCH;
CH; H CH;3 CH, H 3-F4-C1 SCH,CO,CH;3
H H H H H 2,4-Br; OCH,CH,0CH,CH,0H
H H H H H 3-Br-4-C1 SCqHs
H H H H H 2-CF,0-4-F OCH,CH,0H
H H H H H 2-CFy-4-| OCH,COCH,



Tabeile 7

Représentative Malons#urederivatverbindungen
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iy el
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3]
Y'a Y2 Y2 Y2 Y's Y2 Z'y R'ya
H H H H H H 2-CHs4-Br OCH,CH,0CH,
H H H H H H 72-CH—4-Rr OCH,CH,S0,CH,CH,0H
H H H H H H 2,4-Br, OCH,CH,0CH,CH,0H
H H H H H H 34-Cl, SCH,C0,CyH,
CH, CH, H H H H 2-F4-8r O-N=CHCH,
CH
H H CH, H H 9-CHs—4-Cl one”
\'SCH,4
Cl Cl H H H H 2-CFy4-Br OCH,CONH,
H H Cl Cl H H 4-Cl OCH,C=N
H H H H Cl Cl 4-Br SCH;F?(OC;H(,),
0
CH,3 Ci H H H H 3-F-4-Cl OCH,CH,;NHCO,C H;
CH,3 H Ci Cl H H 2,4-Cly OCH,COCH;
H H H H H H 2-CF+4-CF,0 OCH,CH,CONH,
H H H H H H 2-C,Hs—4- OCH,CH,0H
H H H H H H 2-Br-4-CF, SCH,CH.0CH,
Tabelle 8
Représentative Malonsaurederivatverbindungen
) ,v,.) ' Ly
R“‘g—c—'g‘v!’
0 [
Y2 Yu Ry Z'yg
—CH,CH,- S OH 2,4-Cl,
—CH;CH;— 0 CH 2,4—BI’2
~CH,CH~ 0 OH 2-Br-4-CgH;0~-
—CH,CH,~ S OCH, 3,5-Cl,
—CH,CH,~ S NH, 2-F4-Ci
—CH(CH,)CH (o) O~"Na* 2,5-CL,
-CH,CCl~ S NHCH; 2-CH;0-4,5-Cl,
~CH,C(CHs)~ 0 NHCH,CH,0H 4-(4-CICgH,0)-
~CH,CH,CH~ S . OC;H; 2,4-Cl,
—CHzCHzCHr S 0CH3 3,5—BI'2
—CH,CH,CH,- 0 NH; 2-Ci-4-Br
—CH,CH,CH,~ 0 CCH,CH,0H 2-CH;-4,5-Br,
—CH,CH,CH~ S OCH;3 2,45-Cly
—CH:CHchr S O—n—C3H7 2"B|'—5-CQH50
~CH,CH,CH,CH,- (o} OC;H; 3,4-Cl,
~CH,CH,CH,CH - S OC;Hg 2,4-Cl,
—CH2CH2CH2CHT' (0] NHz 2-Br-4-CN
-CH,CH,CH,CH,~ 0 OC;Hs 4-C¢H,0
~CH,CH,CH;CH,~ S OH 3,5-Cl,
—CH;CH,CH,CH,~ 0 NHCH,CH,0CH;,3 4-C|
—CHzCHr 0 SCeHs 3,4—sz
-CHzCH;CHz— 0 SCH;CH;OH 3-Br-5-CI-
+-CH;CH,CH,~ 0 SCH, 2-CF:~4-Br
~CH,CH~ S OCH; 3,5-(CF3),
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Tabelle 9
Reprézantative Malonsdurederivatverbindungen

. ":'o\ /'J'o 7,
ol e aa®

Y'a0 Y'a Y28 R'is Z'e
H H 0 OC;Hg 3,5~Cl,
H H 5 OC;Hg 2,4-Cl,
H H ) 0"""C3H7 2,4~sz
H H S OCH; 2-Cl-4-CgHs0-
CH, CH, 0 OH 4-CeHgO-
CH, Br S OCH;3 2-Cl-4-Br
N=C- H 0 OC;Hs 3,5-Br,
N=C- CH3 S 0C2Hs 2,4‘C|
C;Hs H 0 NHCH, 2-F4-Cl
CH;0- H 0 NH, 2,4,5-Cly
CH,0 CH;0 S OC,Hs 2-Cl4-Br
N=C- Br 0 OCH;, 2,4-Cl,
02N CH3 S SCeHa 4-Br
CH;0- CH, 0 SCH,CH,0C,Hg 2-Br-4-CN
Tabelle 10
Repréisentative Nialonsdurederivatverbindungen
¢ ¢
‘“\ /v:-‘ ,
N bt
Ry—C—C— -_"u—@/,
)

Y's3 Y'u Y's2 R'se Z'y
H H NH OC;Hs 2-CH4-Br
H H NH OC;Hs ' 2-F-4-Br
H H NH 0OC,Hg 2-F-4-Ci
H H NH OC;Hs 3,5-Cl,
H H NH OH 3,4-Br,
H H NH OCH; 2,4,5-Cly
CH,3 H NH 0OC;Hs 2-CH3-4-Br

- CH, H NH OCH34 _ 3,5-Br,

~CH,3 H NH SCH,CH,0CH;, 4-Ci
CH; H N{(CH,) OCH,CH,0H 3-F4-Br
CH; H 0 NH, 3,4-Cl,
CH; H S OCH,3 2,4-Cl,
CH, H NH OH 2-CH;-4-Br-5-Ci
CH,3 H NH 0OC;H; 2-CHy4,5-Cl,
CH; CH,3 NH OC;Hg 4-Cl
CH3 CH, NH OC,Hg 2,4-Cl,
CH3 CH3 NH 0C2H5 3,4—8[;
CH3 CH; NH OC1H5 3-CH-5-Br
CH,3 CH,3 NH OH 3,5-(CF;3);
CH; CH; NH OH 2-CF3—4-Br
CH, CH, NH OCH; 3-CFy-5-Cl
CH, CH, 0 OC;Hs 2-CH-4-C¢H:O
CHs CH, S OCH; 2,4-Cl,
CH,3 CH, S COH 3,5-Cl,
H H 0 OCH,CN 3,4-8Br;
H H S OCH,CH,0CH; 2-Br-4-CN
C2H5 H NH OCsz 2—CH3—4“BI'
Csz H NH OCH3 2,4-sz

o
o
pd
T

0C;Hs 2-CHy-4-Br



Tabelle 10 (Forts.)

Représentative Malonsaurederivatverbindungen
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Y'aa Y's: R'e Z'y
Br Br NH OC,Hg 4-Cl
CH;S- CH3S- NH OCH;,3 3,4-Cl,
CH;0 CH;0 NH OCH,4 2-F-4-Cl
CH3CC|1— H NH S—n—C3H7 3,5—8"2
~S—CH,CH,-S-- NH OCH;,3 3,5-Cl,
—S—CH20HT‘NH— NH SC5H5 2,4-8!’2
Csz H NH OCH3 2,4—5[2
Cl cl NH OCH, 2-CH3-4-Br
Tabelle 11
Repréasentative Malons&urederlvatverblndungen
Yy :
A WA
l“—c—c—(':—v‘-lt"
(1]
% ) '3 "1 "
" (U] OC H P ‘
H 278 ,[ s 1 o
" H o ac Hg ll Il ;
Ci \
" " " 0-n-CH, ‘@ c
cl
]
K L DCNJ '@’ (o]
N
G
H N NH uczﬂs %2(;‘
[A]
CN
o, " o 0-n-C M, _{O>
o]
Cl
M C M 0 SC M, -< O)
’ Cl
Ct
oy 13 S HHC U _\‘-O'> c
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Tahkalle 11 (Forts.)
Reprisentative Vialonsduredorivatverbindungen

V,,\ /v,‘. -
Ry=§—C—C—vi—Ry
H
" ' " ) T )

SN OCHS

"~ . .
C K, s SCHCH,0CH, @

.
0,

o Q M(eH,) 0CH, CH-CH, —ﬁ@} o-@-cu

Es wird davon ausgaegangen, daR die in den Tabellen 1 bis 10 oben aufgefiihrten betreffenden Verbindungen Vertreter von
Malonséurederivatverbindungen sind, die in erfindungsgeméBen synergistischen Pflanzenwachstums-
Regulatorzusammansetzungen verwendet werden kénnen. Von den erfindungsgemaBen synergistischen Pflanzenwachstums-
Regulatorzusammensetzungen soll nicht angenommen werden, daR sie nur auf disse betreffenden Varbindungen beschrénkt
sind, vielmehr schlieRlich die erfindungsgeméRen Verbindungen diejenigen Malons3urederivatverbindungen ein, die im
Rahmen der obigen Formel 1 liegen.

Die im Rahmen von Formel 1 liegenden Malons#uraderivatverbindungen und die bei ihrsr Herstellung ve: wendetan
Zwischenverbindungen kénnen durch die Umsetzung entsprechender Ausgangsingredenzien nach herkdmmlichen, im
Fachgebiet bekannten Methoden hergestelit werden, und viele kénnen von verschiedenen Lisferanten bezogen werden.
Neuartige Malonséurederivatverbindungen im Rahmen von Forme! 1, die in den erfindungsgeméBen synergistischen
Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzungen verwendet werden kénnen, werden in der gleichfalls abh#ngigen US-PA,
Anmeldeaktenzeichen (D-15299), eingereicht unter dam gleichen Datum hiermit, und auch der US-PA, Anmeldeaktenzeichen
(D-15328), ebenfalls unter dem gleichen Datum hiarmit singereicht, die beide durch Bezugnahme einbezogen werden,
beschrisben. Diese neuartigen Malonssurederivatvertindungen kénnen durch die Umsetzung entsprechender
Ausgangsingredienzien gemég herkdmmlicher, im Fachgebiet bekannter Methoden hergestellt werden.

Erlduternde Verfahren, die zur Herstellung von Malonsiiurederivatverbindungen, die im Rahmen von Formel 1 liegen, und von
Zwischenverbindungen, die fiir deren Herstellung verwendet werden, dienen, werden zum Beispiel in den folgenden .
Veréffentlichungen beschrisben: .

Richter, G. H., Textbook of Organic Chemistry, Dritte Auflage, John Wiley and Sons, New York, SS486; Breslow, D.S. et al,, Jour,
Amer. Chem. Soc. y6, 1286-1288 (1944); Svendsen, A. und Boll, P.M., Jour. Org. Chem. 40, 1927-1932 (1975); Sen, A.K. und
Sengupta, P.,J.ind. Chem. Soc. 46, (9), 857-859 (1969); Thiers, R. und van Dormael, A., Bull. Soc. Chim. Belg. 61, 245-252 (1952);
Brown, R.F.C., Austral. Jour. of Chen. 8, 121-124 (1955); U.S. Patent 3.951.966; GB-Patent 1.374.900; Chiriac, C.1., Revue
Romaine de Chimie 25, (3), 403-405 (1980); Weiner, N., Org. Syn. Coll,, Bd.lI, 279-282 (1950), 6. Nachdruck, John Wiley & Sons,
New York; Block, Jr., Paul, Org. Syn. Coll. Bd.V, 381-383 (1973), John Wiley and Sons, New York; Reliquet, F. et al., Phos. and
Sulfur 24, 279-289 (1985); Palmer, C.S. und McWherter, P.W., Org. Syn. Coll. Bd.l, 245-246 (1951), 2. Auflage, John Wiley and
Sons, New York; Staudinger, H. und Becker, H., Berichte 50, 1016—1024 (1917); Purrington, S.T. und Jones, W.A,, J. Org. Chem.
48,761-762 (1983); Kitazume, T. et al,, Chem. Letters (1984) 1811-1814; Wolff, | A. et al., Synthecsis (1984), 732-734; Zarnbito, A. J.
und Howe, E.E., Org. Syn, Coll. 8d.V, 373-375 (1973), John Wiley and Sons, New York; und Hartung, W.H. et al., Org. Syn. Coll.
Bd.V, 376-378, John Wiley and Sons, New York.

Weitere erlduternde Verfahren, die zur Herstellung ven im Rahmen von Formel 1 liegenden Malonséurederivatverbindungen
sowie von fiir deren Herstellung eingesetzten Zwischenverbindungen verwendet werden kdnnen, werden zum Beispiel in den
folgenden Veréffentlichungen beschrieben: '

Rathke, M.W. und Cowan, P. J., J. Org. Chem. 50, 26222624 {1985); Fones, W.S., Org. Syn. Coll. Bd.IV, 293 (1963), John Wiley
and Sons, New York; Gompper, R. und Topfi, W., Chem. Bar. 95, 2861-2870 (1962); Gompper, R. und Kunz, R., Chem. Ber. 99,
2900-2904 (1966); Ono, N. et al., J, Org. Chem. 50, 2807-2809 {1985); U.S. Patent 4.154.952; Blankenship, C. und Paqustte, L.A.,
Synth. Comm. 14, (11), 983-987 (1984); Baldwin, J.E. et al., Tet. Lett. 26, (4), 481-484 (1985); Kawabata, N, etal., Bull. Chem. Soc.
Jpn. 55, (8), 2687-2688 (1982); Bodanszky, M. und du Vignaud, V., J. Am. Chem. Soc. 81, 5688-5691 {1959); Neelakantan, S. etal.,
Tetrahedron 21, 35313536 (1965); U.S.Patent 4.020.099; JA-PA 148.726 (1879); Fuson, R.C., Advanced Organic Chemistry,
$.202 (1950), John Wiley and Sons, New York; Duty, R.C., Anal. Chem. 49, (6), 743746 (1977); Korner, G., Contradi, Atti acad.
Lincei 22, |, 823-836 (C.A. 8, 73 [1914]); Schimelpfenig, C.W., J. Chem. Soc. Perk. Trans. |, 1977 (10), 1129-1131; Kim, Y.S. et al.,
Taehan Hwahak Hoechi 18, {4), 278-288 (1974); DE-Patent 2.449.285; U. S, Patent 3.962.336; und U.S. Patent 3.992.189.

Eine Vielzahl von eine Ethylenreaktion oder ethylenartige Reaktion induzierenden Mitteln kann in den erfindungsgemifien
synergistischen Pflanzenwachstu ms-Regulatorzusammensetzungen Verwendung finden. Ein Vertreter fiir ein eine
Ethylenreaktion oder ethylenartige Reaktion induzierendes Mittel ist eine Verbindung der Formel
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R, o =P

M9
0 R20

18
12

worin:
Ryg Halogenethy! ist und
Rig und Ry ausgewihit sind unter:

1. einem Chloratom und einer Hydroxygruppe;

2. der Gruppe-OR;, und der Gruppe-O-CH;,R,,, worin jedes Ry, ein Glied der Gruppe von unsubstituiertem Aryl, substituiertem
Aryl und einer heterocyclischen Gruppe ist;

3. der Gruppe OR;; und der Gruppe-0-CH;R,y, worin jedes R,; ein anderes Glied der Gruppe von Wasserstoff, unsubstituiertem
Alkyl, substituiertem Alkyl, unsubstituiertem Cycloalkyl, substituiertem Cycloalky!, unsubstituiertem Aryl, substituiertem
Aryl, einer heterocyclischen Gruppe, Alken und Alkyn ist, vorausgesatat, da, wenn ein Ry, unter unsubstituiertem Alkyl,
substituiertem Alkyl, Alkan und Alkyn ausgawihit ist, das ardere R, unter unsubstituicrtem Aryl, substituiertem Aryl und
einer heterocyclischen Gruppe gewéhlit wird;

4. Ry und Ry zusammen die Gruppe

R22 \
R

23

darstellen (wobei Rz und Ry; jeweils an das Phosphoratom durch sine getrennte Einzelbindung gebunden sind), v ui'n das
eine von Ry, und R;3 -0 ist und das andere aus der Gruppe ~O—; ~-OCH,; ~CU-O-und CONH ausgewdhlt ist; und R4 eine
unter Benzen, substituiertem Benzsn, einem heterocyclischon Ring und einem substituierten heterocyclischen Ring
ausgewdhlte cyclische Gruppe darstslit;

5. eines von Ry und Ry —~OR;5 und das andere

0
]

-—O—?—Rqs
OR

R

25

ist, worin jedes Ry gleich oder unterschiedlich ist und unter Wasserstoff, unsubstituierem Alkyl, substituiartem Alkyl,
unsubstituiertem Aryl, substituiertem Aryl und einer heterocyclischen Gruppe ausgew&hit ist, und worin Rys die oben *
definierte Bedeutung hat; ‘
worin die zuldssigen Substituenten der oben fiir Z gegebenen Definition entsprechen.
In den US-PA 3.879.188, 4.240.819, 4.3%i2.869, 4.374.661 und 4.401.454 werden die Phosphorséurederivatverbindungen der
Formel 12 und deren das Pflanzenwachstum regulierende Eigenschaften beschrieben, Diese Patente werden hier unter
Bezugnahme herangszogen.
Hinsichtlich der Verbindungen von Formel 12, die in den synergistischen Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzungen
der Erfindung Anwendung finden, sind bevorzugte Gruppen fiir den Substituenten Ry, Halogenethyl, zum Baispiel 2-Chicrethyl,
2-Bromethyl und 2-Jodethyl. Bevorzugte Halbester der Phosphonséurekomponente urnfassen den 2-Chlorethylmonoester und
den o-Hydroxyphenylmonoester. Bevarzugte Diester sind die Diphenyl- und die Bis(2-c:¢c-i-pyrrolidinylmethyl)ester, und als
gemischte Ester die 2-Hydroxyphenylester mit einem Alkyl- oder Alkenyl- oder Arylradikal, zum Beispiel Ethyl-, Isopropyl-,
Propynyl-, Butyl-, Octyl-, Hexadecyl- oder Phenylradikal. Arylgruppen sind vorzugsweise monocyclisch, und bi- oder
polycyclische Arylgruppen kénnen unter aer Bedingung verwendet werden, dal cine Gruppe, die sie ldslich macht (z.B. eine
Sulfonatgruppe), vorhanden ist.
Bevorzugte cyclische Ester umfassen digjenigon, die mit Pyrocatecho) oder Mono-oder Polyhalcgenpyrocatecholderivaten, zum
Beispiel 4-Chlorpyrocatechol oder Tetrachlorpyrocatechol; mit Salicylséure, mit Saligen; und mit 2,3-Pyridindiol gebildet
werden. Ein anderes bevorzugtes Derivat ist das Séurechlorid.
Das fiir die Verwendung in den erfindungsgem#Ben synergistischen Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzungen
vorgesehene bevorzugte Phosphonséurederivat sind 2-Chlorethylphosphonsiure (Ethephon) oder seine Zwischenderivate.
Wie oben bereits erwihnt, entsprechen die Phosphonsaurevertindungen von Formel 12, die fiir die erfindungsgeméBen
synergistischen Pflanzanwachstums-Regulatorzusammenssetzungen singesetzt werden kénnen, der allgemeinen Formel:

n\ 19 2,

0 Ry

worin Ryg, Ryg und Ry die oben definierte Bedeutung haben.
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Fiir die Verwendung in den synergistischen Zusammensetzungen zur Regulierung des Pflanzenwachstums geeignete
spezifische Phosphons#urederivatverbindungen umfassen:
1. Das Bis(s#iurechtorid) von 2-Chlorethylphosphonséure
2. Den cyclischen Pyrocatecholester von 2-Chlorethylphosphonséiure.
3. Den cyclischen 4-Chlorpyrocatecholester von 2-Chlorethylphosphonséure.
4. Den gemischten Ethyl- und 2-Hydroxyphenyldiester von 2-Chlorethylphosphonsiure,
5. Den gemischten Butyl- und 2-Hydroxyphenyldiester von 2-Chlorethy!phosphonséure.
6. Den gemischten Propynyl- und 2-Hydroxyphenyldiester von 2-Chlorethylphosphonséure.
7. Den 2-Chiorethylmonoester ven 2-Chlorethylphosphonséure.
8. 2-Bromethylphosphonséure,
9. Den Bis{phenyl)ester von 2-Chlorethylphosphonséure.
10. Den cyclischen Tetrachlorpyrocatecholester von 2-Chlorethylphosphonsiure.
11. Die 2-Jodoethylphosphonsdure.
12. Den cyclischen Saligenester von 2-Chlorethylphosphonséure.
13. Den cyclischen Salicylséureester von 2-Chlorethylphosphonsiure.
14. Den Ethylmonoester von 2-Bromethylphasphonsiure.
15, Den Butylmonoester von 2-Jodethylphosphonséure,
16. Den 3-Hydroxyphenylmonoester von 2-Chlorethylphosphonsiure (der in polymeren Forii vorliegt).
17. Den Bis{2-oxo-pyrrolidinylmethyl)estar von 2-Chlcrethy!phosphonséure.
18. Den c-Hydroxyphenylmonoester von 2-Chlorethylshosphonsiure.
19. Den gemischten Isopropyl- und 2-Hydroxyphenvlidiester von 2-Chlorethylphosphonséure.
20. Die 2-Fluorethylphosphonséure.
21. Den gemischten Octyl- und 2-Hydroxyphenyldiester von 2-Chlorethylphosphonséure.
22, Den gemischten Hexadexyl- und 2-Hydroxyphenyldiester von 2-Chlorethylphosphonsiure.
23. Den gemischten Tridecyl- und 2-Hydroxyphenyldiester von 2-Chlorethylphosphonsiure.
24, Das Anhydrid von 2-Chlorethylphosphonséure.
25. Die 2-Chlorethylphosphonsiure.
26. Den gemischten Butyl- und 2-Hydroxyphenyldiester von 2-Chlorethylphosphonséure.
27. Den 2-Bromethylmonoester von 2-Bromethylphosphonséure.

Andere brauchbare Phosphonséurederivatverbindungen innerhalb Formel 12 sind cyclischer Salicylsiureester von
Phosphonamidséure, der gemischte Phenyl- und 2-Hydroxyphenyldiester von 2-Chlorethylphosphonséure, 2-
Chlorethyldichlorphosphin, der Bis{pentachlorphenyl)ester von 2-Chlorethylphosphonsiurs; 2-Chlorpropylphosphonséure,
2-Phenylthioethylphosphonséure, der cyclische 2,3-Pyridindioaster von 2-Chlorethylphosphonséure, 2-
Chiorethyithiophosphonséurs, (2-Brom-, 2-Fluor- und 2-Jod-) und 2-Chlorethyl-2,3-dibrom-4-hydroxy-2-butenylesterpolymer.
Es kénnen Salze der erfindungsgemaRen Phosphonséurederivate verwendet werden. Beispiels fiir derartige Salze sind die
Natrium-, Aluminium-, Zink-, Kalium- und Lithiumsalze.

Andere illustrative, eine Ethylenreaktion oder ethylenartige Reaktion induzierende Mittel, die in den erfindungsgemaBen
synergistischen Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzungen verwendet werden kénnen, umfassen beispielsweise r''¢
folgenden:

Bestimmte 2-Halagenethansulfinsdureverbindungen, die in US-PS 3,885.951 und FR-PS 2.128.660 beschrieben werder
bestimmte Beta-Chlor- und Beta-Bromethansulfinséuren und -ester, wie in US-PS 3.927.062 und 3.876.678 beschriet  wird;
Gemische von einem N-heterocyclischen Amid und einem Halogenalkylsilan nach der Beschreibung in US-PS4.3°  .12;
Gemische von einem N-heterocyclischen Amid und einem 2-Halogenethylsulfinat nach der Beschreibung in US- . 4,359,334,
Diese Mittel kdnnen mit Hilfe herkémmlicher, im Fachgebiet bekannter Verfahren hergestelit werden, und viele stehen
maglicherweise von verschiedenen Lieferanten zur Verfiigung.

Weitere illustrative, eine Ethylenreaktion oder ethylenartige Reaktion induzierende Mittel umfassen gasformiges Ethylen und
1-Amino-1-cyclopropancarbonséure (ACC), die sich im Pilanzengewebe zu Ethylen abbauen kann.

Die erfindungsgeméBen synergetischen Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzungen kénnen die verschiedensten das
Pflanzenwachstum regulierende Eigenschaften oder Ethylenreaktionen oder ethylenartige Reaktionen zeigen, die von der
angewandten Konzentration, der verwendeten Formulierung und dem Typ der behandelten Pflanzenarten abhéngig sind. Wenn
man auch vonden Zusammensetzungen annehmen kann, daB durch sie eine Ethylenreaktion oder ethylenartige Reaktion erzielt
wird, so ist die Erfindung doch nicht unbedingt darauf beschréinkt, weil man erkannt hat, daB bestimmte, durch die praktische
Ausfiihrung der Erfindung erreichte, das Wachstum regulierende Reaktionen nicht als technisch traditionell oder bekannt oder
als entdeckte Ethylenreaktionen oder selbst ethylenartige Reaktionen angesshen werden kénnen. Daher ist es besser, wenn die
durchdie praktische Ausfihrung der Erfindung erzielten Ergsbnisse als Wachstumsregulierungsreaktionen angesehanwerden.
Aus dem oben Gesagten geht hervor, daR unter der Bezeichnung ,Methode zur Ragulierung des Pflanzenwachstums®” oder der
Bezeichnung ,WachstumsregulierungsproxeR* oder ,Pflanzenwachstumsregulator” oder andsren Bezeichnungen, in denen
das Wort ,regulieren”, wie es in der Beschreibung und den Anspriichen gebraucht wird, angewandt wird, eine Vielzahl von
Pflanzenreaktionen zu verstehen ist, durch die versucht wird, einige Eigenschaften der Pflanze zu verbessern, und zwar im
Unterschied zur Herbizidwirkung, deren Aufgabe in der Zerstorung einer Pflanze besteht, Aus diesem Grunde werden die
erfindungsgemé&Ben synergistischen Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzungen in Mangen angewandt, die in bezug
auf die zu behandelr-de Pflanze nicht-phytotoxisch sind.

Trotzdem kénnen die erfindungsgeméBen synergistischen Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzungen manchmal in
einer herbiziden Absicht eingesetzt werden, zum Beispiel, um das Wachsen von ruhenden Rhizomen zu stimulieren, damit
solche Rhizome besser auf ein Herbizid ansprechen. Aber setbst in diesem Falle sind die Zusammensetzungen selbst in jedem
praktischen Sinne keine Herbizide, weil sie das Wachsen von der unerwiinschten Pflanze férdern oder sie anderweitig fiir ein
echtes Herbizid sehr empfanglich machen, Daher kann die Erfindung in Kombination mit anderen oder in Gegenwart anderer
Verbindungen oder Mischungen, bei denen es sich um Herbizide handelt, ausgefiihrt werden.
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Durch die praktische Anwendung der Erfindung kénnen die verschiedensten Pflanzerwachstumsreaktionen, im allgemeinen
Ethylenreaktionen oder ethylenartige Reaktionen, arzielt werden, die folgende umfassen:

1. erhdhte Ertrége;

2. Auxin-Aktivitd:;

3. Inhibition von terminalem Wuchs, Bekémpfung von Apikal-Dominanz, Verstérkung der Verzweigung und vermehrtes

Treiben von SchéBlingen;

4. Verénderung von biochemischen Zusammensetzungen der Pflanze;

5. Abl6sung von Blattwerk, Bliiten und Frilchten, oder Stimulierung der Trennung der Ablésungszone;

6. Beschleunigung des Reifens und der Farbentwicklung bei Friichten und Blattern;

7. Erhéhung der Blihféhigkeit und des Fruchtansatzes und Induzierung des Blishens;

8. Abbruch oder Inhibition des Blithens und der Samensitwicklung;

9. Verhinderung von Umlegen (Halmbruch);
10. Stimulierung der Saatkeimung und Abbruch der Ruheperiode;
11. Resistenz gegeniiber Frostschiden;
12. Hormon- und Epinastie-Wirkungen;
13. Zusammenwirken mit anderen Wachstumsregulatoren;
14. Zusammenwirken mit Herbiziden und
15. Widerstandsféhigkeit gegeniiber Krankheiten.
Mit der in den anow¥ - :*en Anspriichen gebrauchten Bezeichnung ,Methode zur Regulierung des Pflanzenwachstums* oder
«Methode zu i7" aarua: siner Ethylenreaktion® oder ,Methode zur Induzierung einer ethylenartigen Reaktion" ist
beabsichtigt, .=~ wirklichung jeder der oben genannten fiinfzehn Kategorien von Reaktionen, sowie jede andere Modifikation
von Pflanze, Samen, Frucht oder Gemiise (gleich, ob die Friichte oder das Gemiise noch nicht geerntet oder geerntet wurden) zu
bezeichnen, solange das echte Ergebnis in der Verstérkung des Wuchses oder der Verbesserung irgendeiner Eigenachaftvon
Pfianze, Samen, Friichten oder Gemiise im Unterschied zur herbiziden Wirkung busteht (wenn nicht die Erfindung in Verbindung
mit einem orler in Gegenwart von einem Herbizid ausgefiihrt wird). Unter der hier und in den angefiihrten Anspriichen
gebrauchten Bezeichnung ,Frucit” ist alles von der Pflanze Erzeugte zu verstehen, das einen wirtschaftlichen Wert besitzt,
Bestimmte einleitende Details, die mit den oben angefilhrten fiinfzehn Kategorien in Verbindung stehen, sollten zu einem
besseren Verstdndnis der Erfindung beitragen.

1. Erhohte Ertrége:

Durch die synergistisch:*n Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzunger: kénnen die Ernteertrédge vieler Pflanzen
gesteigert warden, so bei, aher nicht darauf beschrénkt, kleinen Getreidearten wie Hafer (Avena sativa), Weizen (Triticum
aestivum) und Gerste (Hordeum spp.), und die Ernteertrige bei anderen Pflanzenarten wie Bohnen und Baumwolle (Gossypium
hirsutum) erhoht werden;

2. Auxin-Aktivitat:

Wenn zum Beispiel auf eine Seite eines gekdpften Sonnenblumen-Hypocotyls eine Lanolinpaste aufgetragen wird, dann kann
das Weghiegsn des Hypocotyls von der behandelten Seite weg durch die synergistischen Pflanzenwachstums-
Regulatorzusammensetzungen induziert werden, sie kénnen auch das Austreiben von im Erdboden befindlichen Rhizomen von
einkeimbléttrigen und zweikeimbléttrigen Pflanzen induzieren; sie kénnan die Zellvermehrung herbeifiihren und die
Wurzelbildung anregen, wie durch die Bildung einer groRen Anzaht von Wurzelprimodien tiber die gesamte Stengellénge bel
Tomatenpflanzen (Lycopersicon esculentum) zu besbachten ist, nachdem diese mit einer wii8rigen L6sung davon gesprit2t
worden sind - durch diese Art von Reaktion wird es maglich, Stecklinge zu bewurzeln, wenn sie entweder von behandelten
Pflanzen oder nach der Behandiung von dsren Schnittflichen entnommen wurden.

3. Inhibitionvon terminalem Wuchs, Bekimpfung von Apikal-Dominang, Verstdrkung der Verzweigung und vermehrtes Treiben
von SchidBlingen:
Diese Arten von Pflanzenwachstumsreaktionen kdnnen bei einer Vielzahl von Pflanzenarten erzeugt werden, wenn sie mit den
synergistischen Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzungen behandelt werden, z.B. bei Liguster (Ligustrum
ovalifolium), Blaubeere (Vaccinum corymbosum). Azalea (Rhodedendron obtusum), Sniabchne (Glycine max.), Griiner Bohne
(Phaseolus vulgaris), Tomaten {Lycopersicon esculentum), , Alligator-Kraut” (Alternanthua philoxeroides) und
Monocotyledonen (Einkeimbléttrige) wie Reis (Oryza sativa), Mohrenhirse (Sorghum halepense) und Wildhafer (Avena fatua),
Diese Art der Reaktion kann auch bei der Bekiimplfung von Grisern an StraBenrandern von Nutzen sein. Es wurde angenommen,
daR durch Entfernung des Leittriebes (z.B. durc’ Ausbrechen) das Wachstum von Nebentrieben ermdglichtwird; aber es wurde
allgemein festgestelit, daB nach Entfernung dss Leittriebes einer der Nebentriebe die Aktivitit und Dominanz des Leittriebes
Ubernimmt, Durch die Anwendung der syner gistischen Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzungen wird jedoch rie
Aktivitdt des Leittriehes gewshnlich fir eine Weile verzgert, aber spiiter setzt der Leittrieb sein normates Wachstum fort unter
Erzeugung normaler Bliiten und normaler Friichte; und dadurch vermeidet man den sténdigen Verlust von Trieben, was
unweigerlich beim Ausbrechen der Fall ist. Allerdings kénnen einige Pflanzenarten unterschicdlich reagieren, wenn sie mit den
synergistischen Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzungen zur Kontrolle von Apikal-Dominanz behandelt werden—die
Inkibvition des Wachstums kann sich dabei nicht nur auf den Leittrieb, sondarn auch auf seitliche Triebe lings des Stengels
erstracken. Beispiele fiir derartige Pflanzen sind Tabak {Nicotiana tabacum) und Chrysanthemen {Chrysanthemum sp.) - diese
Art der Reaktion ist zur Verhinderung des SchoBlingswuchses von Seitentrieben bei Tabak von Nutzen.

4. Verdnderung der biochemischen Zusammensetzung der Pflanze:

Durch die synergistischen Pflanzenwachstums-Regulstorzusammensetzungen kann die Blattfliche im Verhiltnis zur
Stengelfliche bei vielen Pflanzen meRbar vergriBert werden, und das gréBare Verhéltnis von Blittern zu Stengel resultiert in
einer Erhdhung des Gesamtproteins auf sine” Pro-Pflanze-Basis und der Modifikation von Protein, Kohlehydrat, Fett, Nikotin und
Zucker innerhalb der bohandelten Pflanze. Durch die synergistischen Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzungen kann
auch der LatexfluB in Gummibdumen gesteigert werden, wodurch sich eine Ertragserh6hung des Gehaltes an Trockenkautschuk
ergibt.
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5. Ablosung von Blattwerk, Bliiten und Friichten oder Stimulierung der Trennung der Ablésungszone:

Die synergistischen Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzungen kénnen die Ablésung von vollentwickeltem Blattwerk
bei perennierenden und einjdhrigen Pflanzenarten beschleunigen. Sie kénnen beispielsweise ziemlich aktiv als
Entlaubungsmittel bei Baumwolle sein und das Nachwachsen inhibieren, und Entlaubunyseigenschaften k6nnen auch bel
anderen Pflanzenarten beobachtet werden, zum Beispiel bei Rosen, Apfeln, Zitrusfriichten und bei Pflanzenschulmaterial, sobald
die Blatter sinen vollentwickelten Zustand erreicht haben. Die Ablésung von Bliiten und/oder Friichten nach der Anwendung der
synergistischen Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzungen sind bei den verschiedensten Pflanzenarten festzustellen,
so bei Apfeln (Mafus domestica), Birnen {Pyrus communis), Kirschen (Prunus avium), Pekanobéumen (Carva illinoensis),
Trauben (Vitis vinifera), Oliven (Olea europaea), Kaffee {Coffea arabica) und griine Bohnen (Phaseolus vulgaris) - diese
Abldsungsreaktionen kdnnen zur Regulierung der Bliitenerzeugung und als Hilfsmittel bei dor Ernte der Friichte genutzt werden.
Die Stimulierung der Trennung der Abldsungszone ist zum Beispiel bei der Kapsel6ffnung von Baumwolle oder dem Aufplatzen
der griinen Schale von Niissen wie Walniissen, Pekanoniissen und dergleichen zu beobachten.

6. Beschleunigung des Reifens und der Farbentwicklung bei Friichten und Blittern:

Durch die synergistischen Pflanzenwachstums-Regulatorzusammansetzungen kann eine Beschleunigung des Reifens von
Friichten{gepfliickt oder ungepfliickt) bei einer Reihe von Pflanzenarten erzielt werden, so bei Apfeln (Malus domestica), Birnen
(Pyrus communis), Kirschen (Prunus avium), Tomaten (Lycopersicon esculentum), Bananen und Ananas (Ananas comosus);
sowie ein Entfernen der Griinfarbung von erntereifen Blétiern wie bei Tabak {Nicotiana tabacum) und wieder griingewordenen
Zitrusfriichten wie Orangen (Citrus sinensis) urnd Zitronen {Citrus limon).

7. Erh6hung der Blihfahigkeit und des Fruchtansatzes und Induzierung des Bliihens:

Bei geeigneter Anwendung kdnnen die synergistischen Pflanzenwachsturns-Regulatorzusammensetzungen die Bliihfahigkeit
und den Fruchtansatz steigern und zu einer Induzierung des Blithens bei siner Anzanl von Kulturpflanzen fiihren, wie z.8,
Sojabohnen (Glycine max.), Griine Bohnen (Phaseolus vulgaris), WeiBen Bohnen (Phaseolus vulgaris), Zinnia (Zinnia elegans),
Ananas und Mangofriichten.

8. Abbruch oder Inhibition der Bliihfahigkeit und der Samenentwicklung:
Entsprechend angewandt kdnnen die synergistischen Pflanzenwachstums-Ragulatorzusammensetzungen das Bliihen
inhibieren und/oder die Samentwicklung abbrechen, zum Beispiel bei Mohrenhirse (Sorghum halepense).

9. Verhinderung von Umlegen (Halmbruch):

Die Anwendung der synergistischen Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzungen kann Steifheit induzieren, die zu
festeren und stérkeren Pflanzen fiihrt, die den natiirlichen Neigungen zum Umlegen wiederstehen kénnen. Dinsa Wirkung laRt
sich an einer Anzahl von Pflanzenarten feststellen, so zum Beispiel bei Weizen (Triticum aestivum) Gerste (Hordeum vulgare)
und Erbsen (Pisuk sativum).

10, Stimulierung der Samenkeimung und Abbruch der Ruheperiode:
Die synergistischen Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzungen kénnen die Keimung stimulieren, zum Beispiel bei
Salatsamen, und die Ruheperiode von Knollen, zum Beispie! bei Saatkartoffeln, beenden.

11. Resistenz gegon Frostschiden:
Durch die synergistischen Pflanzenv:zchstums-Regulatorzusammensetzungen kann die Widerstandsfahigkeit verschiedener
Pflanzenarten, wie zum Beispiel Limabohnen (Phaseolus limensis), erhht werden, »

12. Hormon- und Epinastie-Wirkungen:
Die synergistischen Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzungen kénnen Hormon- und Epinastie-Wirkungen bei
verschiedenen Pflanzen, so vor allem bei Tomaten (Lycopersicon esculentum), hervorrufen.

13. Zusammenwirken mit anderen Wachstumsregulatoren:

Die synergistischen Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzungen kénnen natiirlich i, Verbindung mit anderen
Pflanzenwachstumsregulatoren wie Maleinhydrazid, N-Dimethylaminosuccinséure, Gibberellinsiure und Naphthylessigsiure
angewandt werden, und sie wirken mit diesen gemeinsam und erzeugen synergistische oder antagonistische Reaktionen in
verschiedenen Pflanzen. ‘ '

14. Zusammenwirken mit Herbiziden:

Obwaohl die synergistischien Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzungen im wesentlichen selbst keine phytotoxische
Aktivitét besitzen, kénnen sie in ihrer Féhigkeit als Pflanzenwachstumsregulatoren in Verbindung mit Herbiziden verwendet
werden, zum Beispiel mit Aminutriazol, zur herbiziden Bekdmpfung von Mohrenhirse (Sorghum halepense).

16, Widerstandsfahigkeit gegen Krankheiten:

Durch Krankheits-Widerstandsfahigkeit wi! 1 Gewebe resistent gegeniiber dem Eindringen von Erregern von-
Pflanzenkrankheiten, indem die Enzym- und Pflanzenprozesss, die das Wachstum und die natiirliche Krankheitsimmunitat
regulieren, beeinfluBt werden,

Di arteilméRige Menge des die Ethylenreaktion oder vthylenartige Reaktion induzierenden Mittels, d. h. von Mittel {1), und die
Maloinséurederivatverbindung, d.h. Verbindung {2), in der erfindungsgemiRen synergistischen Pflanzenwachstums-
Regulatorzusammensetzung wird so gewdhlt, daB dic Menge der mit Mittel (1) verwendeten Verbindung (2) in siner Mischung
resultiert, cie eine stérkers, das Pflanzenwachstum regulierende Wirkung nat als die Summe der gesamten
Pflanzenwachstumsregulierungswirkung vor Mittel {1) und Verbindung {2), wenn sie alleine verwendet werden. Dis Mengevon
Mittel (1) und Verbindung (2) kann je nach dem betreffenden Mittel und der betreffendsn Verbindung, die verwendet werden, der
2u behandelnden bestimmten Kulturpflanze, de: *sweiligen erwiinschten Pilanzenwazhstumsregulierungswirkung, den
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Umgebungs- und klimatischen Badingungen und dergleichen iiber einen breiten Bereich variieren. Das Masseverhaltnis von
Mittel (1) 2u Verbindung (2) kann beispielsweise von etwa 0,1:1000 bis etwa 1000:0,1 Latragen. Vorzugsweise kann das
Masseverhéltnis von Mittel {1) zu Verbindung (2) von etwa 1:500 bis etwa 500:1 betragen. Die Menge der synergistischen
Pflanzeriwachstums-Regulatorzusammensetzung sollte in bezug auf die zu behandelnde Pflanze vorzugsweise nicht-
phytotoxisch sein.

Die erfindungsgemaRen synergistischen Pflanzenwachstums-Regulatorzusammonsetzungen kénnen mit Hilfe herkémmlicher
Mischverfahren hergestelit und nach einer Vielzahl, den Fachleuten bekannten herkémmlichen Methoden angewandt werden.
Eskénnen erfindungsgemaR entweder Kombinations- {Mix-) oder sequentielle Aufbringungsmethoden angewandt werden. Bei
sequentielien Aufbringungsmethoden wird die Verbindung (2) jedoch im allgemeinen vor dem Mittel (1) zur Erzielung einer
synergistischen, das Pflanzenwachstum regulierenden Reaktion aufgebracht. Zusammensetzungen, die Mittel (1) und
Verbindung (2) als Wirkstoff enthalten, werden gewohnlich ein Trégermittel und/oder ein Verdiinnungsmittel, entweder fliissig
oder fest, aufweisen. In der hier gebrauchten Bedeutung bezieht sich Wirkstoff auf die Kombination von Mittel (1) und
Verbindung (2).

Geeignete fliissige Verdiinnungsmittel oder Tragermittel sind Wasser, Erdsldestiilate oder anders fliissige Trigermittel mit oder
ohne oberflichenaktive Mittel. Fliissige Konzentrate kénnen durch Auflosen von einer disser Verbindungen mit einem nicht-
phytotoxischen Losungsmittel wie Aceton, Xylen, iitrobenzen, Cyclohexanon oder Dimethylformamid und Dispergieren der
Wirkstoffe in Wasser mit Hilfe von geeigneten oberflichenaktiven Emulgier- und Dispergiermitteln hergestelit werden.

Die Wahl der Dispergier- und Emulgiermittel und die angewandte Menge werden durch die Beschaffenheit dler
Zusammensetzung und die Féhigkeit des Mittels, die Dispersion das Wirkstoffes zu erleichtern, bestimmt. Algemain ist es
ratsam, so wenig wie maglich von dem Mittel, wie fiir die erwiinschte Dispersion des Wirkstoffes in dem Sprithmittel erfordsilich
ist, zu verwenden, darnit der Regen den Wirkstoff nach seiner Aufbringung auf die Pflanze nicht erneut emulgiert und ihn von der
Pflanze abwascht. Es kdnnen nichtionische, anionische oder kationische Dispergier- und Emulgiermittel verwendet werden, zum
Beispiel die Kondensationsprodukte von Alkylenoxiden mit Phenol und organischen Séuren, Alkylarylsuifonate,
Komplexetheralkohole, quaternéire Amimoniumverbindungen und dergleichen.

Bei der Herstellung von oberflachenaktiven Pulver- oder Stéubemittelzusammensetzungen wird der Wirkstoff in und auf einern
antsprechend zerteilten festen Tragermittel wie Ton, Talk, Bentonit, Diatomeenerde, Fullererde und dergleichen dispergiert. Bei
der Formulierung der cberflachenaktiven Pulver kénnen die oben genannten Dispergiermittel sowie Lignosulfonate zugegeben
werden.

Die erforderliche Menge des hier vorgesehenen Wirkstoffes kann pro behandelten Acre als 1 bis 200 Gallonen oder mehr
flissiges Tragermittel unc/oder Verdiinnungsmitte! oder als etwa 5 bis 500 Pounds inertes festes Trégermittel und/oder
Verdiinnungsmittel aufgebracht werden. Die Konzentration in dem fiiissigen Konzentrat wird gewdhnlich von etwa 5 bis
95Ma.-% und in den festen Formulierungen von etwa 0,5 bis etwa 90 Ma.-% variieren. Fiir den allgemeinen Geurauch
zufriedenstellende Spritz- oder Staubemittel enthalten etwa 0,061 bis etwa 100 Pounds Wirkstoff pro Acre, vorzugsweise von
etwa 0,01 bis etwa 15 Pounds Wirkstoff pro Acre und am besten von etwa 0,1 bis etwa  Pounds Wirkstoff pro Acre.

Fir die Durchfiihrung der Erfindung niitzliche Formulizrungen kénnen auch andere wahlweise Ingredienzien enthalten, so 2.B.
Stabilisierungsmittel oder andere biologisch aktive Verbindungen, solange diese nicht die Aktivitat des Wirkstoffs
beeintréchtigen oder verringern und der zu behandelnden Pflanze nicht schaden. Andere biologisch aktive Verbindungen
uinfassen zum Beispiet einen oder mehrere insektizide, herkizide, fungizide, nematizide, mitizide
Pflanzenwachstuinsregulatoren oder andere bekannten Verbindungen. Derartige Kombinationen kénnen fiir die bekannte
Zwecke oder einen anderen Zweck jedes Bestandteiles eingesetz werden und kénnen sine synergistische Wirkung erzeugen.
Obwohl die bevorzugte Aufbringungsmethode der synergistischen Pilanzenwachstums-Regulatorzusammensetzungen fiir das
Blattwerk und die Stengel der Pflanzen vorgesehen ist, kénnen solche Zusammensetzungen a1f den Boden aufgebracht werden,
in dem die Pflanzen wachsen, und derartige Zusammensetzungen kdnnen in einem augre’ ;henden AusmaB von den Wurzeln
absorbiert werden, so daB Pflanzenwachstums-Regulaterreaktionen nach den Erkenntnissant der Erfindung zu verzeichnen
sind.

Die erfindungsgeméiden synorgistischen Pflanzenwuchstums-Regulatorzusammensetzungen warden vorzugswaise auf
wachse'. le PHlanzen aufgebracht, wie es in vielsn Feispielen dieser Patentschrift erldutert wird. Unter bestimmten Umsténden
kénnen d: s eingesetzten Zusammensetzungen jedoch auch bei der Samenbehandlung, zur Beispisl von Salatsamen und
Hafersz.r ien, oder bei der Wurzeltauchbehandlurg aktiv sein.

Die eriind\'ngsgeméBen synergistischen Pflanzanwachstums-Regulatorzusammensetzungen werden vorzugsweise auf
Pfla:izen und Kulturen unter durchschnittlichen oder normalen Wachstumsbedingungen aufgetracht. Die erfindungsgemiRen
synergistischen Pfianzenwachstums-Regulatorzusammensetzungen kénnen wihrend der vegetativen Wachstumsphase der
Pfianzen oder der reproduktiven Wachstumsphase aufgebracht werden, um die beabsichtigten, das Pflanzenwachstum
ragulierenden Wirkungen zu erzielen. ’

In der hier gebrauchten Bedeutung beziehen sich Pitanzen im allgemeinen auf alle landwirtschaftlichen oer gértnerischen
Kulturpflanzen, Zieroflanzen und Rasengréser. Beispiele fiir Pflanzen, die mit den erfindungsgeméBen synergistischen
Pflanzenwachstums-Regulatorzusammensetzungen behandelt werden kénien, sind zum Beispie! Mais, Baumwolle,
SiiBkartoffeln, WeiBe Karioffeln, Luzerne, Weizen, Roggen, Reis, Gerste, Hafer, Hirse, Trockenbohnan, Sojabohnen,
Zuckerriiben, Sonnenblumen, Tabak, Tomaten, Canola, abfallende Friichia (deciduous), Zitrusfriichte, Tee, Kaffee, Oliven,
Ananas, Kakao, Banane, Zuckerrohr, Olpalme, krautartige Freilandpflanzen, holzige Stréaucher, Rasengréser, Zierpflanzen,
immergriine Pflanzen, Bdume, Blumen und dergleichen. In der hier gedrauchten Bedeutung beziehen sich Kulturpflanzen im
allgemeinen auf alle oben als Beispiele genannten landwirtschaftlichen und gartnerischen Kulturpflanzen.

Die hior vorgesteliten synergistischen Pflanzenwachstums-Regulatorzueammensetzungen sind fiir die Induzierung einer
Vielzahl von das Pflanzenwachstum regulierenden Reaktionen wirksam. Derartige Zusammensetzungen haben einen Lohen
Sicherheitsspielraum, denn wenn sie in einer zur Erzielung einer das Planzenwachstum regulierenden Wirkung ausreichenden
Menge angewandt werden, so varbrennen oder schidigen sie die Pflanze nicht, sie widerstehen der Wittertng, die Abwaschen
infolge von Regen, Zersetzung durch Ultravic'etistrahlung, Oxydation oder Hydrolyse in Gegenwart von Feuchtigkeit oder
zumindest eine soiche Zersetzung, Oxydation ur:d Hydrolyse einschlieBt, durch die die erwiinschte Pflanzenwachstums-
Regulationseigenschaft des Wirkstoffes wesentlich verringert wird oder unerwiinschte Eigenschaften, zum Beispiel Phytotoxitat,
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dem Wirkstoff verlishen werden. Auf Wunsch kénnen Mischungen der aktiven Zusammensetzung sowie Kombinationen der
aktiven Zusammensetzung mit anderen biologisch aktivan Verbindungen oder Ingredienzien nach obiger Beschreibung
verwendset werden

Ausfihrungsbelspiele
Die folgenden Beispiele erléutern die Erfindung.

Belsplel |

Herstellung von Ethy! 3-{(4 fluorphenyl)amino}-3-oxopropanoat

In eirem mit Stickstoffspiilung und Luftrihrung ausgestatteten Reaktionskolben wurden 4,44 Gramm {0,04 Mol) 4-Fluoranilin,
4,05 Gramm (0,04 Mol) Triethylamin und 200 Milliliter Tetrahydrofuranlésungsmittel eingefiillt. Unter griindlichem Riihren
wurde rasch eine 6,02-Gramm- (0,04 Mol)- Portion Ethylmalonylchlorid durch einen Tropftrichter bei Raumtemperatur zu dem
Gemisch gegeben, worauf einige Milliliter Tetrahydrofuran als Spiilmittel folgten. Die Temperatur des geriihrten Gemischs stieg
auf 42°C, und ein weiBes Prizipitat von Triethviaminhydrochlorid trennte sich daraus ab. Das Gemisch wurde anschlieBend bei
Umgebungstemperatur etwa 2 Stunden lang geriihrt, und das Triethylaminhydrochlorid wurde abfiltriert, mit Lésungsmittel
gewaschen und getrocknet und ergab 5,2 Gramm (0,04 Mol). Dem Filtrat wurde auf einem Drehverdampfer das Lésungsmittel
entzogen, und der resultierende purpurfarbene Feststoff wurde in Methylenchlorid geldst, und diese Losung wurde
nacheinander mit 2N HCI (3 x 75 Millititer) und Wasser (2 % 75 Milliliter) gewaschen, danach (iber Magnesiumsulfat getrocknet,
und das Lésungsmitte} wurde unter Vakuum ausgetrieben, so daf ein rohes festes Produkt gewonnen wurde. Die
Rekristallisation aus Ethylacetatcyclohexan und die folgende Flash-S#ulenchromatographie ergaben 3,47 Gramm 10,015 Mol)
Ethyl 3-{{4-fluorphenyl)amino]-3-oxopropanoat mit einem Schmelzpunkt von 68 bis 71°C,

Beisplal Il
In einer &hnlichen Weise wie der in Beispiel | angewandten,wurden andere Verbindungen hergestellt. Die Strukturen und
analytischen Daten fiir die Verbindungen 2 bis 76 sind in der folgenden Tabelle A enthalten.

Tabelle A
Représentative Malonsaurederivatverbindungen
o 0 z4
X " 7
R40-C=CH,=C-Y}~(
Verbin- Substitventen Elementaranalyse Schmelz-
dung R{ Z; Y, berechnet gefunden punkt
Nr. c H N C H N °C
2 C.Hg 4-Ci N{CH,) 56,36 5,52 548 56,25 5,53 521 49-52
3 CHs 4-CN NH 6206 521 1207 61,68 509 11,9 101-103
4 C;Hs 4-C;Hs NH 6386 651 532 63,79 6,57 534 67-70
5 C.Hs 3,5-Cl, NH 47,85 4,02 507 4786 4,14 5,08 67-69
6 C;Hs 3-CF3-4-Br NH 40,70 3,13 3,96 40,69 3,24 3,97 69-72
7 C;Hs 2-f-4-C1-5-P(=0)(OCH,CH,), NH 45,52 5,09 354 4541 5,26 356 97-98
8 CHs 2,6+(CH;),-4-Br NH 49,69 5,13 4,46 49,63 5,67 4,96 143-145
9 CHs 3-CH.-4-Br NH 48 111 4,70 4,67 49,25 5,24 4,65 62-65
10 C.Hs 3-CF; NH 52,36 4,36 5,09 51,98 4,53 522 71-725
1 C,Hg 3-Ci NH 5467 50 580 5396 5,33 586 Qi
12 C;Hs 34-Cl, 0] 47,68 3,64 - 46,63 3,86 - o
13 C;Hs 2,4-(CH3), ) NH 66,36 7,28 595 66,52 7,00 5,76  98-99
14 C,Hg 3,4-(CHy), NH 63,36 7,28 595 66,29 7,26 590 68-70
15 CoHs 2-Cl-4-f NH 5¢,88 4,27 539 5052 4,18 519 68-71
16 C;Hs 2-Ci NH 54,67 5,01 580 5458 5,11 5,72 54-57
17 C,Hs 4-CHs NH NMR(COCL,): 51,17-1,39(t, 3H), 2,33 80-83

(s,3H),3,45(s, 2H),4,07-4,42 (q,2H),
6,99-7,57 (m, 4 H), 8,9-9,3 {brs, H) ppm.
18 C;Hs 2,6-(CHaj), NH NRM (COCl,): 5 1,15-1,46 (t, 3H), 2,23 97-100
(s,6H),2,50(s, 2H), 4,07-4,50(q, 2 H),7,10
{s,3H),8,37-8,78 (br s, H) ppm.

19 CHs 2-CF3-4-Ci NH 4654 3,58 452 4368 3,71 4,47 58,5-8)
20 C.H; 2,3-Cl, NH 4785 4,02 507 47,84 4,05 507 72-75
21 CzHs 2,5-Clp NH 47,85 4,02 507 47,88 3,99 4,93 66-68
22 CaHs 3,5-Br; NH 36,19 3,04 3,84 3659 3,17 371 95-97
23 CHs 2-CHy-5-Cl NH 56,37 5,52 548 56,76 5,72 526 96-98
24 CHs 3,4,5-Cly NH 4254 3,25 4,51 4295 3,16 4,28 111-113
25 CoHs 2-CHy-4-Ci NH 56,37 5,52 548 66,00 5,67 521 103-104
26 CaHg 2,4-Cl, NH 4785 4,02 5,07 47,91 4,5 479 78-79

27 CaHs 4-CHj3S- NH 56,89 5,97 553 656,75 5,90 548 73-75
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Verbin- Substituenten Elementaranalyse Schmelz-
dung R r4 Y; berechnet gefunden punkt
Nr. C H N C H N °C
28 C;Hs 3,5-(CF;), NH 4549 3,23 4,08 4596 3,23 4,02 72-15
29 C:Hs 2-CH;0-5-Ci NH 53,04 5,19 516 63,65 5,31 514 86-87
30 C.Hs 4| NH 3966 363 420 3930 3,68 4,08 108-110
3 C.Hs 4-C,H;0- NH 62,13 6,82 557 6245 7,03 5,77 100-101
32 CaHg 4-n-CyHy- NH 68,41 8,04 532 6891 8,29 586 Oil*
33 C:Hs 4-n-CgH,30- NH 66,42 8,20 456 67,18 8,35 458 66-68
34 C;Hs 4-n-C4Hg0- NH 64,49 7,58 501 6509 7,75 4,77 82-83
35 C.Hg 2,4,5-Cl, NH 4254 325 451 4240 3,09 4,39 104-105
36 C.Hs 2,4-Br, NH 3619 3,04 384 3629 293 3,77 83-85
37 C:Hs 2-Cl-4-Br NH 49,21 3,46 437 41,29 342 435 78-80
38 CHg 2-Br-4-C| NH 41,21 3,46 437 41,59 3,61 4,55 81-83
39 C;Hs 4-C¢H5CO- NH 6944 551 450 69,75 5,51 448 87-885
40 Catlg 3,4-8r, NH 3619 3,04 384 3627 3,33 3,68 64-67
4 Callg 2-F-4-Br NH 4344 3,65 461 4349 3,88 395 78,5-80
42 C;Hs 2-CH,0-4-Cl NH 63,04 5,19 516 53,38 5,23 510 71-73
43 C;Hs 2-CH;0-4,5-Cl, Ni! 47,08 4,28 458 4731 4,64 459 95-98
44 CHs 2-CH;3-3,4-Cl, NH 49,67 4,52 4,83 4986 4,62 469 90-98
45 CzHs 2-F-4-Cl NH 50,88 4,27 539 50,80 4,56 521 66-69
46 C,Hs 3-Br-5-Cl NH M,21 3,46 437 41,26 3,67 4,14  78-80
47 n-CHg 2-CH3-4-Br NH 51,23 5,63 4,27 5159 541 417 91-93
48 CzHs 2-CO,-H-4-Br NH NMR (DMSO dg): 51,16 1,43 (t,3H), 3,48 161-154
(s,2H),4,06-4,7 (m, 4 H),7,5-8,7(m, 3H)
ppm.
49 C;Hs 2-CH;-3,5-Cl, NH 49,67 4,52 - 49,22 4,43 - 116-120
50 CHs 2-CH;-4,5-Cl, NH 4967 4,52 483 4968 440 445 1341355
51 tCHg 2-CyHs-4-Cl NH 57,89 5,98 5,19 5826 6,06 524 98-99
52 C.Hg 2-CH3-3-Cl NH 56,37 5,52 548 5649 549 547 103-105
53 C,Hs 3-NO-4-C! NH 46,08 3,87 9,77 46,52 . 4,00 943 81-83
54 C.Hs 2-CH; NH 65,14 6,83 633 6360 6,51 3,12 68-1
55 C.Hs 2-CH;0 NH 60,76 6,37 590 6082 6,28 584 0©2-64
56 C,Hs 2,5-(CH,);-3,4-Cl, NH 61,33 497 461 51,65 4,92 433 11912
57 C;Hs 2-CH;0-3,5-Cl; NH 47,08 4,28 458 47,10 4,22 4,61 90-92
58 C;Hs 2-CH;-4-Br-5-Cl NH 43,07 392 419 4185 431 3,72 132-135
59 CHs 4-(4-CIC¢H,0) NH 61,18 483 420 61,27 494 414 86-87
Cl
60 CHy ¥~ C:l:uz:.. — NH 5056 6516 341 5891 523 3,29 Oil¥
CHy
o —
61 C.Hs 4 [ @ ] NH 71,37 6,56 396 7097 6,66 3,72 98-100
62 CHs 3-CgHsO- NH 68,22 573 468 6815 584 469 Oi¥
63 CzHs 2,5-Cl,-3-CO,CH, NH 46,73 3,92 419 4685 39 412  Oi®
64 CoHg 2,3-(CH=CHCH=CH) NH 70,02 5,88 544 70,30 6,00 551 76-80
65 CyHs H NH 63,76 6,32 6,76 63,44 6,54 7,03  Oil¥
66 C;Hs 3,4-Cl, nNH 47,85 4,02 5,07 47,76 4,09 536 80-83
67 C.Hs 4-CF, NH 52,37 4,39 509 51,177 4,56 517 78-79,5
68 CaHs 4-NO, NH 5238 480 1111 5220 4,27 11,14 98101
69 CoHg 4-Br NH 46,17 4,23 490 4633 4,16 491 96-98
70 CH,CH,0CH; 2-CH;-4-Br NH 47,29 4,88 - 47,56 5,02 - 93-95
7 C,Hs 2-CO,CH;-4-Br NH 4537 430 4,07 4561 4,07 4,29  99-100
72 C,Hg 2-Br-4-CH, NH 48,02 470 467 4835 488 456 91-94
73 n-Cy4Hs 4-C=N NH 6460 620 10,76 64,13 629 1094 50-53
74 C,Hs 3,5-Cl, S 45,06 344 - 4481 3,68 - oilv
75 C;Hg 2-CH3-4-8r NH 48,02 4,70 4,67 4810 4,85 471 114-118
76 C.Hs 2-CH3-4-CH,0 NH 62,14 6,83 5567 61,47 6,78 530 109-110
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Beisplel lll

Herstellung von Ethy 1-(2-moihyl-4.5-d|chlorphenylamlnocarbonyl)cyclopropancarboxylnt

in einen Rundkolbzn mit Stickstoffspiilung wurden 5,63 Gramm{0,03 Mol) 2-Methyl-4,5-dichloranilin, 3,18 Gramm (0,03 Mol)
Triethylamin und 190 Milliliter Tetrahydrofuranlésungsmittel gefiillt. Unter kréftigem Rihren wurde eine 5,55-Gremm

(0,03 Mol)-Portion ven Ethy! 1-chlorcarbonylcyclopropancarboxylat, hergestellt in Beispiel XVill, als eine Portion zugegeben,
worauf das Gemisch bei Umgebungstemperatur sechs Stunden lang geriihrt wurde, Danach wurde ein Prézioitat von
Triothylaminhydrochlorid abfiltriert und das Filtrat unter Vakuum gestrippt, um einen heligelben Feststoff zu gewinnen, Der
Feststoff wurde in Ether aufgenommen, und die Lésung wurde mit Wasser gewaschen, tiber Magnesiumsulfat getrocknet und
das L8sungsmittel verdampfi, so daB ein gelbes Pulver gewonnen wurde. Die Rekristallisation aus Ethylacetat-Hexan ergab
4,51 Gramm (0,01 Mol) Ethyl 1-(2-methyl-d,S-dichlorphany!aminocarbonyl)cyclopropancarbonxylat, Verbindung 77, mit einem
Schmelzpunkt von 105 bis 107°C.

Belsplel IV
In einer &hnlichen Weise wie der in Beispie! Ill engewandten wurden anders Vorbindungen hargestallt. Die Strukturen und die
analytischen Daten der Verbindnngen 78 bis 96 sind in der folgenden Tabelle B dargestelit,

Tabelle B
Représentativia Malons#urederlvatverbindungen
1 - !
12 23
R10~C- -C-NH'
2 [ i
0O O
Verbindung Substituenten Elementaranalyse Schmelz-
Nr. R: Z; berecknet gefunden punkt
C H N c H N °C
78 C;Hs 2,4,5-Cly 46,38 3,59 416 4669 3,99 4,10 130-132,5
79 C.Hs 3,4-Ci, 51,67 ¢,34 4,64 51,95 4,34 4,72 107-110
80 C;Hg 2,4-Cl, 51,67 4,34 4,64 51,27 453 4,46 95-98
81 C;Hs 2,5-Cl, 51,67 4,34 4,64 51,36 4,48 4,49 105-108
82 CHs 2-F-4-Cl 54,66 4,59 49 5492 4N 4,85 94,5-96
83 C;Hs 4-Cl 58,32 5,27 5,23 58,15 5,22 5,.6 91-93
84 C;Hs 4-Br 50,02 4,52 449 5018 4,69 4,52 92,5~-95
85 C;Hs 3,4-Br, ' 39,92 335 3,58 40,18 3,47 3,60 128-130
86 C,Hs 3.5-Br, 39,92 3,35 3,58 39,82 3,32 3,46 91-92,5
87 C;Hs 2,4-Br; 3992 335 358 40,02 3,61 3,77 102-103,5
88 C.Hs 2-Cl-4-Br 45,04 3,78 404 4528 3,98 3,90 109-110,%
89 C;Hs 2-Br-4-Cl 4504 3,78 404 4489 4,29 3,80 95-96
90 CyHs 3-Cl-4-Br 45,04 3,78 404 4516 4,20 3,79 113-118
91 C,Hg 2-CH5-4-Br-5-Cl 46,62 4,19 388 4814 4,74 3,86 119-121
92 CaHs 2-F-4-Br 47,29 3,97 4,24 46,87 4,07 4,02 102-103
93 CyHg H 66,82 6,47 600 6654 648 5,80 85-89
94 CyHs 3,5-Cl, 51,67 434 4,64 51,62 452 4,36 6467
95 CyHg 4-C-N 6510 546 1085 6502 551 10,67 129-132
96 C;Hg 2-CH;-4-Br 51,56 4,94 429 51,72 4,74 4,31 89-91
Beispicl V

Herste!luny; von 3-[(4-Bre m-2-methylphenyl)amino]-3-oxopropansaure

Eine 6,0-Gramm (0,02 Mol)-Portion von in Beispiel | hergestelltem Ethyl 3-[(4-brom-2-methylphenyl)aminol-3-oxopropanoat
(Verbindung 75) wurde in annahernd 80 Millilitern Ethanol geldst, und 1,2 Gramm (0,03 Mol) Natriumhydroxid-Pellets wurden
2udemresuitierenden Gemisch gegeben. Das Gemisct, wurdo vier Stunden lang gerithrt, dann iiber Nacht stehen gelassen. Das
Gemisch wurde anschlieBend zur Trockne eingedampft, und Wasser wurde zur Gewinnung einer gelben triiben Lésung
zugesetzt. Diese Lésung wiirde mit Methylenchlorid extrahiert und danach mit 10%iger Chlorwasserstoifséure angeséuert,
wodurch sich ein weiles Prazipitat bildete. Das weile Prézipitat wurde aufgearbeitet und ergab 1,8 Gramm (0,0 Mol) 3-[(4-
Brom-2-methylphenyl)amino]-3-oxopropansiure, Verbindung 97, in Form eines weiRen Feststoffss mit einem Schmelzpunkt
von 163 bis 165°C.

Baispiel VI
In siner &hnlichen wie der in Beispiel V angewandten Weise wurden andere Verbindungen hergestelit,
Die Strukturen und analytischen Daten der Verbindungen 98 bis 109 sind in der folgenden Tabelle C enthalten.



Tabelle C

Reprasentative Malonsaurederivatverbindungen

0 A

] ] 5
0-C~CH,~C-0-
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R
3
Verbindung Substituenten Elementaranalyse Schmelz-
Nr. R'a A berechnet gefunden punkt
c H N c H N °C
98 H ACl 50,50 3,77 6,56 50,67 3,80 6,37 140-141
99 H "' -4-Br-5-Cl 39,18 2,96 4,57 39,38 3,14 444 181-182
100 H . 32,08 209 4,16 3234 233 4,04 164-165,5
101 H 2-F-4-Br 39,16 2,56 5,07 39,24 2,42 4,94 161-162
102 H 2,4,5-Cl; 38,26 214 4,96 38,51 2,12 4,84 174-174,5
103 H 2-Br-4-CH, NMRI(COCI:/DMSO0-dg): 52,27 (s, 3H), 3,4 (s, 2 H), 154-157
6,95-8,01(m,4H),9,5-9,7 brs, H) ppm.
104 H 2-Br-4-Cl 3695 241 479 3718 2,77 4MN 169-16?
105 H 2:Cl-4-Br 36,95 2,41 4,79 37,10 2,60 4,76 165,5-167
106 H 2,4-Br, 32,06 2,05 4,10 32,27 2,23 4,13 1567-159
107 H 3,4-Br, 32,08 209 4,16 31,96 222 4,08 14.4
108 H 2,4-Cl, NMR (COCl;): 62,49-2,64 (brs, H),3,52(s, 2H), 7,17-8,24. -
{m, 3H),9,86-10,05 (br s, H) ppm.
109 H 3-Cl-4-CH, NMR (COCI;/DMSO0-ds): 52,30 (s, 3H), 2,45-2,63(brs,H), -~
3,34(s,2H), 7,05-7,08 (m, 3H), 10,04-10,23 (br s,H) ppm.
Belspiel VI

Herstellung von 1-(2-Methy|-4,5-dIchlorphonylamInocarbonyl)~cyclopropancatbonsiure

Eine 9,34 Gramm (0,006 Mol) Kaliumhydroxid und 0,109 Gramm (0,006 Mol) Wasser in 80 Millilitern Ethanol enthaltende Lésung
wurde in einem 250-Milliliter-Rundkolben zubereitet. Unter Kithlen bis auf eine Temperatur von 0°C in einem Eis/NaCi-Bad und
Rihren wurde eine Losung von in Beispiet Il hergestelltem Ethyl 1-(2-methyi-4,5-
dichIorphenylaminocarbonyl)cyclopropancarboxylat in einem geringen Volumen Ethano! zugesstzt, und das Gemisch wurde
72 Stundenlang geriihrt, wobei es sich auf Raumtemperatur erwérmen konnte. Das Gemisch wurde unter Vakuum eingedampft
und ergab einen weillen festen Riickstand, der in Wasser gelést und zweimal mit Ethor extrahisrt wurde. Die Etherextrakts
wurden verworfen. Die Wasserlsung wurde mit 25%iger HCI-Lésung bis zu einem pH-Weitvon 2 angeséuert, wodurch sich ein
Feststoff abtrennte, der in Ether aufgenommen wurde, und die angeséuerte waRrige Phase wurde viermai extrahiei . Dis
tusammengenommenen Etherextrakte wurden iiber Magnesiumsulfat gotrocknet und unter Vakuum eingedampft, so daB ein
weiler Faststoff entstand. D.eser weiBe Feststoif wurde mit Wasser gewaschen und in einem Vakuumofen getrocknet, sc da8
1,85 Gramm (0,006 Mol) 1-(2-Metth,5-dichlorphe'\ylaminocarbonyl)cyclopropancafbonséure, Verbindung 110, mit einem
Schmelzpunkt von 248 bis 251°C gewonnen wurden. igse Verbindung wird anschlieBend als Verbindung 110 bezeichnet. ,

Beisplel VIii .
In einer &hnlichen Weise wie derir, Beispiel Vilwurden andere Verbindungen hergestellt. Die Strukturen und analytischen Daten
der Verbindungen 111 bis 128 sind in der folgenden Tabelle D enthalten.
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Tabelle D
Reprisentative Malons#urederivatverbindungen
: 1
H20\ /CH2 /Zq_
HO -~ C-C~-C -
i ] —
0 0
Verbindung Substituent Elementaranalyse Schmelz-
Nr. Z berechnet gefunden punkt
C H N c H N °C
1m 2-CH;-4-Br 48,34 4,06 4,70 48,20 4,06 4,66 204,5-206
112 2,4,5-Cl; 42,82 2,61 4,54 43,11 3,14 4,42 250
113 2,5-Cl, 48,20 3,31 511 48,33 3,26 4,96 223,5-226
114 2,4-Cl, 48,20 3,31 511 45,26 3,40 5,03. 189-190
115 2-F-4-Ci 51,27 3,562 €44 51,18 3,70 5,22 202-204
116 4-Cl 55,12 4,21 5,84 54,69 4,35 5,59 217-219
17 4-Br 46,50 3,55 4,93 46,36 3,45 4,86 220-222
118 3,4-Br, 36,39 2,50 3,86 37,13 2,70 3,83 224-226,5
119 3,5-Br, 36,39 2,50 3,86 36,99 2,60 3,82 211-212
120 2,4-Br, 36,39 2,50 3,86 35,61 2,95 4,04 222-225
121 2-Cl-4-Br 41,47 2,85 4,40 39,74 3,90 3,95 166-168 (dec.)*
122 2-Br-4-C| 41,47 2,85 4,40 11,67 3,28 39 210-211
123 3-Cl-4-Br 41,47 2,85 4,40 41,70 3,23 41 211-214
124 2-CH;-4-Br-5-Cl 43,33 3,33 4,21 45,47 4,08 39 231-234
125 2-F-4-Br 43,73 3,00 4,64 43,97 3,05 4,30 203,5-207
126 4-CF, 52,75 3,69 5,13 52,73 3,90 5,04 195-196,5
12/ 3,5-Ci, NMR (CDCly): 1,62(s, 4 H), 7,02-7,74 {m, 4 H), 10,08 (s, H) ppm. 198-202
128 3,4-Cl, ) 48,20 3,31 51 48,79 3,80 5,26 " 220-222,5

¥ dec. = Zersetzung

Beisplel IX

Horstellung von Ethyl 1-(4-brom-2-methylphenylamInocarbonyl)cyclobutancarbo-xylat

In einen mit Stickstoffspiilung ausgestatteten Reaktionskoloen wurden 2,74 Gramm (0,01 Mol) 4-Brom-2-methylanilin und
1,49 Grainin 10,01 Mol) in 200 Millilitern Tetrahydrofuran geldstes Triethylamin gefiillt. Unter kréftigem Rithren wurden

2,80 Gramm (C.01 Mol) des in Beispiel XIX hergesteliten Ethyl-1-chlorcarbonylcyclobutancarbonxylats zugegeben, und das
resultierende Gemisch wurde 6 Stunden lang bei Umgebungstemperatur geriihrt. Ein Prazipitat von Triethylaminhydrochlorid
wurde durch Filtration entfernt. Das Filtrat wurde unter Vakuum gestrippt und der Riickstand in Methylenchlorid aufgenommen.
Diese Lésung wurde nacheinander mit 2N HCI {2 X 75 Milliliter) und Wasser gewaschen und anschlieBend (iber
Magnesiumsulfat getrocknet. Durch Drehverdampfung wurde ein Rohprodukt geworinen, das unter Verwendung von 7:3
Hexan-Ethylacetat auf Siliciumdioxid flash-chromatographiert wurde und 3,68 Gramm (0,01 Mol) Ethyl 1-(4-brom-2-
methylphenylaminocarL)nny""yclobutancarboxylat in Form eines weiRen Feststoffes ergab. Eine aus Hexan rekristallisierte
kleine Probe hatte einen Sch  2lzpunkt von 61 bis 64°C. Die Elementaranalyse des Produktes ergab folgendes:

Analyse: C|5H|aBrN03

Berechnet: C,52,82; H, 5,33; N, 4,12

Gefunden: C, 52,99; H, 5,44; N, 4,05

Diese Verbindung wird hier als Verbindung 129 kezsichnet.

Beisplel X

In einer dhnlichen Weise wie der in Beispiel IX angewandten wurden anders Verbindungen hergestelit. Die Strukturen und Jie
analytischen Daten der Verbindungen 130 bis 14 sind in der foigenden Tabelle E enthalten.
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Tabelie E
Reprasentative Malonsaurederlvatverbindungen
C‘q{
H,C CH 4}
2 \ / 2 5
) /
RRO-C=~-0=0-M -
4 \ —
fl li

0 0
Verbindung Substituenten Elementaranalyse Schmelz-
Nr. R's 2's berechnst gefunden punkt

c H N c H N °C

130 CHs 3,5-Cl, 5318 478 4,43 5284 487 4,23 76,5-80
13 C;Hs 2,4,5-Cly 4795 4,02 4,00 47,25 370 394 47-49
132 C;Hs 2,4-Cl, 5318 478 4,43 52,84 4467 51 oil¥
133 CyHs 3,4-Cl, 53,18 478 443 53,14 471 5,92 oit¥
134" CHs 4-Cl 59,68 573 - 59,89 5,70 - 85,687
(a) Hergaslallt mit Hilfe der Misch-Anhyririd-Verfahrensweise von Beisplel XXXIlI
* 0il=0l
Beisple! XI

Herstellung von 1-(3,5-dlchlovphenylaminocarbonyl)cyclnbutanearbonsaure

Eine 2,0-Gramm (0,006 Mol) Portion von in Beispie! X hergestelitem Ethyl 1-(3,5-
dichlorphenylaminocarbonyl)cyclobutancarboxylat (Verbindung 130) wurde in Gegenwart von Wasser (0,114 Gramm,
0,006 Mol) und ethanolischem Kaliumhydroxid (0,355 Gramm, 0,006 Mol) hydrolysiert. Das Kafiumsz Iz der Séure wurde
anschlieBend mit 25%iger HCI-Lésung angeséuert und in einer hnlichen Weise wie der in Beispie! Vil beschriebenen
aufgearbeitet, so daR 0,92 Gramm (0,003 Mol) 1-(3,5-Dichlorphenylaminocarbonyl)cyclobutancari;cnsdure in Form eines
beige-farbenen Feststoffes mit einem Schmelzpunkt von 159 bis 160°C gewonnen wurdsn. Gie Eisi nentaranalyse des Produktes
ergab folgendes:

Analysa: Cy;H;,CLNO,

Berechnet: C, 50,02; H, 3,85; N, 4,86

Lofunden: C, 50,20; H, 3,83; N, 4,84

Diesa Verbindung wird anschlieBend als Verbindung 135 bezeichnet,

Belsplel XiI

Herstellung von Ethyl 1-(4-brom-2-methylphenylamlnocarbonyl)cyclopentancarboxylal

In Baispiel XX hergestelites Ethyl 1-chlorcarbonylcyclopentancarboxylat (3,10 Granm, 0,02 Mol), 4-Brom-2-methylanilin «
(2,82 Gramm, 0,02 Mol) und Triethylamin {1,53 Gramm, 0,02 Mol) wurden unter dhnlichen Bedingungen, wie sie in Boispiel |
beschrieben werden, in Tetrahydrofuran (200 Millilitern) urngesetzt und ergaben 2,40 Granim (0,007 Mol) Ethyl 1-(4-brom-2-
methylphenylaminocarbonyl)cyclopentancarboxylat, Verbindung 140, das nach Rekristallisation aus Hexan einen Schmelzpunkt
von 64 bis 67°C hatte.

Beispiel Xill

Hersteilung von Ethyl 2-(4-bvom-2-methylphenylamlnocarbonyl)butsnont

Ethyl 2-(chlorcarbonyijbutanoat (5,8 Gramm, 0,03 Mol), 4-Brom-2-methylanilin (5,0 Gramm, 0,03 Mol} ur.d Tristhylamin
(3,27 Gramm, 0.03 Mol) wurden unter &hnlic.ien Bedirgungen wie den in Beispiel | beschriebsnen umgesetzt und ergaben
7,4 Gramm (0,02 Mol) Ethyl 2-(4-brom-2-methylphenylaminocarbonyl)butanoat, Verbindung 141, in Form eines weiflen
Feststoffes mit einem Schmeizpunkt von 98 his 100°C.

Belsplel XIV
In einer dhnlichen Weise wie der in Beispiel XIV angewandten wurden andere Verbindungen hergsstelit. Die Strukturen und
analytizche » Daten der Verbindungen 142 bis 152 sind in der folgenden Tabells G dargestelit,
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Tabslle G
Reprasentativo Malonsaurederlvatverbindungen

‘4 Y! VA
2 3 7
\/
RIO-C=-C=~-0C-DNH -
> h i
0 0
Verbindung Substituenten Elementaranalyse Schmelz-
Nr. Y', Y's R's A berechnet gefunden punkt
c H N c H N °C

142 CHs H C,Hs 2-CHy4-Br 5746 482 372 5739 478 395 115117
143 CHs H C;Hg 2,3(CH=CHCH=CH)- 75,66 574 4,20 7560 6,02 4,11 115-117
144 Br CH3; CoHs 2-CH;3-4-Br 39,72 3,85 3,56 40,13 3,68 3,62 ot
145 Br CH, CHs  4-Ci 4307 392 419 4324 429 3,9 oilv
146 Br CH, CyHs 34-Cl, 39,05 3,28 - 39,58 3,74 - oil
147 Br CH3 CyHs 2,4-Ci, 39,05 3,28 3,80 39,56 3,54 3,88 Qi
148 Br CH,3 CyHg 3,5-Cl, 39,05 3,28 3,80 39,80 3,53 3,86 oil
149 CH, CHj C;Hs 2-CH.-4-Br 51,23 553 427 51,49 555 4,17 oi¥
150 CHs CHs CyHg 2-CH34-Br 5394 623 393 5389 636 352 oil*!
151 CH, H C;Hg 2-CH;4-Br 49,70 5,13 4,46 49,59 5,18 441 117-118
152 Br CH, C,Hg 4-C=N 48,02 4,03 8,62 48,17 4,53 8,74 oir®
* 0il=01
Belspiel XV :

Herstellung von N-Butyl 3[(4-brom-2-methylphonyl)amlno]-a-oxopropanamld

Ein Gemisch von 4,90 Gramm (0,02 Mol) in Baispiel | hergestelitem Ethyl 3-[(4-brom-2-methylphenyl)amino]-3-oxopropanoat
(Verbindung Nr.75), 358 Gramm (4,9 Mol) n-Butylamin, 150 Millilitern Ethanol und 5 Tropfen Wasser wurde etwa 16 Stunden
lang bei Raumtemperatur geriihrt, Nach dieser Zeit ergab die Drehverdampfung ein Rohprodukt in Form eines weilen
Feststoffex. Der weile Feststoff wurde aus Ethyiacetat-Hexan rekristallisiert und ergab 3,08 Gramm (0,009 Mol) N-Butyl 3-[(4-
brom-2-methylpheny!)aminol-3-oxopropanamid mit einem Schmelzpunkt von 123 bis 125°C, Verbindung 154,

Beispiel XVI

Herstellung von Ethy! 1-chlorcarbonylcyclopropancarboxylat

Zu einer geriihrten, 15,1 Gramm (0,27 Mol) Kaliumhydroxid in 240 Millilitern Ethanol und 4,83 Gramm (0,27 Mol) Wasser
enthaltenden Lésung wurden tropfenweise unter Kiihlen auf eine Tempesratur von 0°C 50,0 Gremm (0,27 Moi) Diethy!
1,1-cyclopropandicarbonxylat gegeben. Das Gemisch wurde etwa 16 Stunden lang bei Raumtemparatur geriihrt. Das
Losungsmittel wurde unter reduziertem Druck entfernt, und es entstand ein weiBer Riickstand, der in Wasser geidst und mit
Et*~r extrahiert wurde. Die Wasserl6sung wurde mit 25%iger wiBriger Chlorwasserstoffsiure auf einen pH-Wert von 2
angesauert, und die organische Saure wurde aus der wéBrigen Suspension mit Ethylether extrahiert (4 x 400 Milliliter). Der
Etherextrakt wurde tiber Magnesiumsulfat getrocknet und unter Vakuum gestrippt, um die Monocarbonséure als eine klare
Fliissigkeit zu gewinnen, Die klare Fliissigkeit wurde in 300 Millilitern Msthylenchlorid gelést, worauf 74 Gramm (0,62 Mol)
Thionylchlorid zugesetzt wurden, und das resulitierende Gemisch wurde anschfieBend etwa 16 Stunden lang unter RiickfluB
gekacht. Fliichtige Stoffe wurden unter reduziertem Druck entfernt, so da8 45,7 Gramm (0,25 Mo}) Ethyl
1-chlorcarbonyleyclopropancarboxylat gewonnen wurden, Verbindung 155. Die NMR-Analyse des Produktes zeigte folgendss:
NMR (CDCly): 1,22-1,50 (t, 3H), 1,75 (s, 4H), 4,1-4,52 (q, 2H) ppm.

Belspiel XVII

Herstellung von Ethyl 1-chlorcarbonyicyclopentancarboxylat

In einer &hnlichen Weise wie der in Beispiel XVIIl beschriebenen, allerdings mit dem Unterschied, da das RiickfluBkochen mit
Thionylchlorid in Methylenchlorid nur Z Stunden lang vorgenommen wurde, wurde eine 10-Gramm-{0,05 M»l) Portion von
Diethyl 1,1-cyclopentandicarboxylat in 5,67 Gramm (0,03 Mol) Ethyl 1-chlorcarbonylcyclopentancarboxylat umgewandeit,
Verbindung 157. Die NMR-Analyse des Produkies zeite folgendes:

NMR (CDCly): 1,10-1,49 (t, 3H), 1,56-2,48 {m, 8H), 4,0-4,5 (q, 2H) ppm.

Beispiel XVIII

Herstellung von Ethyl 2-brom-2-chlorcarbonylpropanoat

In einer dhnlichen Verfahrensweise wie der in Beispiel XVl beschriebenen, allerdings mit dem Unterschied, daB das
RuckfluBkachen mit Thionylchlorid in Methylenchloridlésung nur tiber einen Zeitraum von 6 Stunden vorgenommen wurde,
worauf ein Abstehen von etwa 16 Stunden bei Raumtemperatur folgte, wurde eine 25,0-Gramm (0,10 Mol)-Portion von Diethyl
2-brom-2-methylmalonat in 12,94 Gramm (0,05 Mol) Ethyl 2-brom-2-chlorcarbonylpropanoat umgewandelt, Verbindung 158.
Diese Verbindung wurde fiir die Herstellung der Verbindungen Nr. 144 bis 148 und 152 in Beispiel XV singesetzt, Die NMR-
Analyse des Produktes ergab folgendes:

NMR (CDCl3): 1,10-1,47 (t, 3H), 205-2,17 (s Paar, 3H), 4,05-4,65 (q Paar, 2H), ppm
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Belsplal XIX

Herstellung von Ethy! 2-chlorcarbonyl-3-methy!-2-butanoat

Diethylisop:opylidenmalonat {30 Gramm, 0,15 Mol) wurde mit 10,0 Gramm (0,15 Mol) Kaliumhydroxid in 200 Miililitern
Ethanolldsung verseift und aufgearbeitet, um die Monocarbonséure zu erhalten, die anschlieBend mit Thionylchlorid

(10 Milliliter, 0,1 Mol) in Methylenchloridlsung in einer 8hniichen Weita umgesetzt wurde, wie sie in Baispiel XVIli beschrieben
wird. Die Entfernung des Lésungsmittels ergab 9,6 Gramm (0,05 Mol) Ethylen 2-chlorcarbany!-3-methyl-2-butenoat. Die NMR.
Analyse des Riickstandproduktes in CDCl-Lésungzeigte die volistéindige Umwandlung der Carbons4ure in das S&urechloridan,
wiedurch das Fehlen eines Carbons8ureprotons im Unterfeld (?77) nachgyewlesen wird. Diese Verbindungwird anschlieRend als
Verbindung 174 bezeichnet.

Beisplel XX

Herstellung von Ethyl 2:[(4-brom-2-methylphenyllaminccarbony!]-3-methyl-2-butenoat

In einer &hnlichen Verfakrensweisa wie der in Beispiel 1 baschriebenen vwurden Ethyl 2 . ic rearbonyl-3-methyl-2-butenoat

(9,6 Gramm, 0,05 Mol), hergestelltin Beispiel XXV, 4-Brom-2-methy*eitin (5,3 Gramm, 0,03 Mol) und Triethylamin (4,0 Milliliter,
0,03 Mol) umgesetzt, um 2,9 Gramm {0,009 Mol) Ethyl 2-[(4-brom-2-mathylphenyl)aminocarbonyll-S-methyl-z-butenoet,

e

Verbindung 175, in Form eines weilen Feststoffes mit einam Schmelzpunkt von 118 bis 119°C 2u gewinnen.

Belsplel XXI

Herstellung von 1-{4-Brom-2-methylphenylaminocarbonyl)cyclobutancarbonsaure

Eine 3,0 Gramm (0,009 Mol)-Portion von in Beispiet IX hergestelitem Ethyl 1-{4-t  n-2-

methylphenylaminocarbonyljeycle butancarboxylat (Verbindung 129) wurde ir. .ier dhnlichen Weise wie der in Beispiel XI
beschrisbenen hydrolysiert und ergab 2,19 Gramm (0,007 Mol) 1-{4-Brom-2-
methylphenylaminocarbonyl)cyclobutancarbonsiure, Verbindung 181, mit einem Schmelzpunkt von 154 bis 165°C,

Beispiel XXII

Herstellung von Ethyl({chlorcarbonyl)methoxyacetat

Teil A, Herstellung von Diethylmethoxymalonat

Ein Gemisch von 50,4 Gramm (0,3 Mol) Dimethylmethoxymalonat, para-Toluensulfonsaure (2,76 Gramm) und 300 Millilitern
Ethanol wurde etwa 24 Stunden lang unter RiickfluB gekocht. Fliichtige Stoffe wurden dann unter reduziertem Druck entfernt,
wobei ein Wasserbad von etwa 25°C verwendet wurde. Es wurds eine zweite 300-Milliliter-Portion von Ethanol zugesetzt, und
das Gemisch wurde danach etwa 6 Stunden lang am Riickflu gekocht, worauf es bei Raumtemperatur iiber einen Zeitraum von
annihernd 64 Stunden geriihrt wurde. Durch die Entfernung von Ethanol aus dem Gemisch unter reduziertem Druck wurden
61,0 Gramm (0,3 Mol) Diethylmethoxymalonat gewonnen, das in den nachfolgenden Schritten ohne Reinigung verwendet
viurde,

Teil B. Herstellung von Monoethylmethoxymalonat

Ein Gemisch von 30,0 Gramm (0,2 Mol) Diethylmethoxymalonat {Teil A, oben), 8,85 5ramm (0,2 Mol) Kaliumhydroxid,

2,84 Gramm (0,2 Mol) Wasser und 300 Millilitern Ethano! wurde etwa 72 Stunden lang Lai Raumtemperatur geriihrt, urid die
fliichtigen Stoffe wurden anschlieBend unter reduziertem Druck entfernt. Der Riickstand wurde in Wasser gaiost, und dar
pH-Wert der Losung wurde durch die Zugabe von Kaliurmhydroxid auf 10 singestellt. Die Lésung wurde mit Kaliumchlorid
gesittigt und mit Methylerchlorid (3 x 100 Millifiter) extrahiert, um unverseiften Diestor 2u entfernen. Durch Anséuerung bis auf
einen pH-Wert von 1 und kontinuierliche Extraktion mit Methylenchlorid wurden 9,45 Gramm (0,06 Mol) .
Monoethylmethoxymalonat in Form einer Fliissigkeit aeannen.

Tell C. Harstallung von Ethyl{chlorcarbonyl)methoxyacetat '

Ein Gemisch von 5,88 Gramm (0,04 Mol) Monoethylmethoxymalonat von Teil B oben, 8,63 Gramm (0,07 Mol) Thionylchlorid
und 150 Millilitern Methylenchlorid wurde etwa 17 Stunden lang geriihrt und dann zur Entfernung von filichtigen Stoffen
eingedamptft. Als ¢ irch NMR-Untersuchung angezeigt wurde, daB die Reaktion beendet war, wurde die obige Behandlung mit
Thionylchlorid in Methyienchlorid iiber einen Zeitraum von etwa 65 Stunden wiederholt, SchlieBlich erfolgte eine dritte
Behandlung mit 8,63 Gramm Thionylchlorid in 150 Millilitern Methylenchlorid und RiickfluBkochen iiber einen Zeitraum von
etwa 7 Stunden. Durch die Entfernung der fliichtigen Stoffe unter reduzisrtem Druck wurden 6,0 Gramm (0,03 Mol)
Ethyl(chlorcarbonyl)methoxyacetat gewonnen, Verbindung 211. Die NMR-Analyse des Produktes ergab folgendes:

'H NMR (CDCl;) 1,16-1,53 (t},s H, CH;), 3,68 (s, 3H, CH;0), 4,13-4,56 (q, 2H, CH,), 4,62 (s, H, CH) ppm.

Beisplel XXiil :

Herstellung von Ethy! 3-[(3,5-dlchlorphenyl)amlno]-z-methoxy-3-oxopropanoat

3,5-Dichloranilin (2,69 Gramm, 0,02 Moi) und Ethyl(chlorcarbonyl)methoxyacetat (3,0 Gramm, 0,02 Mol), hergestelit in Beispisl
Lilt{Verbindung 211), wurden in Gegenwartvon Triethylamin (1,68 Gramm, 0,02 Mol) in 200 Millilitern Methylenchiorid in einer
dhnlichen Weise wie der in Beispiel 1 beschriebenan umgesetzt und ergaben 1,34 Gramm (0,004 Mo}) Ethy! 3-[(3,5-
dichlorphenyl)amino]-2-methoxy-3-oxopropanoat, Verbindung 213, mit einem Schmelzpunkt von 89,5 bis 92,5°C.

Beispiel ¥ XIV

Herstellung von Monomethylmethoxymalonat

Dimethylmethoxymalonat (50,0 Gramm, 0,3 Mol) wurde mit Kaliumhydroxid (17,3 Gramm, 0,3 Mol) in einem Gemisch von
500 Millilitern Methanol und 5,56 Gramm (0,3 Mol) Wasser nach der allgemeinen Verfahrensweise von Beispiel VIl verseift,
wobei aber eine Reaktionszeit von anndhernd 16 Stunden beriicksichtigt wurde. Das Reaktionsgemisch wurde zur Entfernung
von Lésungsmiiteln eingedampft, und der Riickstand wurda in Wasser geldst und zweimal mit Ether zur Entfernung von etwa
nicht umgesetzten Diaster extrahiert. Die wiBrige Schicht wurde danach mit Kaliunchlorid gesittigt, mit 2 H HCI angeséuert
undzweimal mit Ethylether extrahiert. Da durch diese Verfahrensweise nur ein ganzgeringer Teil von Produkt gowonnenwerden
kann, wurde die wé8rige Phase anschlieBend dreimal 16 Stunden tang der kontinuierlichen Fliissigkeit-Fliissigkeit-Extraktion
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mit Methylenchlorid unterzogen, wobei der pH-Wert 2u Beginn der zweiten Extraktionsperiode auf 4 bis 1 eingestelit wurde. Die
Aufarbeitung der zusammengenommenen Extrakte ergab 29,24 Gramm (0,2 Mol) Monomethylmethoxymalonat,

Verbindung 214. Die NMR-Analyse des Produktes ergab folgendes:

"H NMR (CDCl3) 3,54 (s, 3H, Alpha-CH;0), 3,86 (s, 3H, Ester-CH;0), 4,51 (s, H, CH), 9,36 {s, H, CO,H) ppm.

Belep'al XXV
Herstellung von Methyl 3-(4-brom-2-fluorphenyl)amino-2-methoxy-3-oxopropanoat

Zu einem geriihrten Gemisch von 2,78 Gramm (0,02 Mol) in Beispiel LVI hergestslitem Monomethylmethoxymalonat
(Verbindung 214) und 3,56 Gramm (0,02 Mol) 4-Brom-2-fluoranilin in annghernd 100 Millilitern trockenem Tetrahydrofuran
wurde tropfenweise eine Lésung von 3,87 Gramm (0,02 Mol) 1,3-Dicyclohexylcarbodiimid in etwa 30 Millilitern trockenem
Tetrahydrofuran gegeben, wobei das Reaktionsgemisch in einem Eiswasserbad gekihit wurde, Das Reaktionsgemisch konnte
sichlangsam auf Raumtemperatur erwéirmen, und das Rihren wurde {iber einen Zeitraum von etwa 65 Stunden fortgesetzt, Das
ausgefilite Nebenprodukt 1,3-Dicyclohexylharnstoff (3,15 Gramm) wurde durch Filtration entfernt, und das Filtrat wurde unter
Vakuum singedampft und der Rilckstand in Methylenchlorid geldst. Die zuletzt genannte Losung wurde mit vardiinnter HCl und
danach Wasser extrahiert, dann getrocknet (MgSO,), und das Lésungsmittel unter Vakuum verdampft, so daB sine farblose
Fiiis sigkeit ggwonnen wurde. Flash-Séulenchromatographie der letzteren auf Siliciumdioxid vnter Eluierung mit
Hexan:Ethylacetat (7:3) ergab nach der Aufarbeitung eine Fliissigkeit, die beim Stehen kristallisierte. Die Rekristallisation aus
Hexan, das eine geringe Menge Ethylacetat enthielt, ergab 2,3 Gramm (0,01 Mol) Methyl 3-[{4-brom-2-fluorphenyl}amino]-2-
methoxy-3-oxopropanoat, Verbindung 215, mit einem Schmelzpunkt von 51 bis 63°C. '

Belsplel XXVI
In einer &hnlichen Weise wie der in Beispiel XXXI!l angewandten wurden andere Verbindungen hergestelit, Die Strukturen und
analytischen Daten der Verbindungen 216 bis 219 sind in der folgenden Tabella | enthalten.

Tabelle |
Repréaentative Malonsuuraderlvatverblndungen

/ s
0350-?-0-0-1\111 Q{

0
Verbindung Substituent Elementaranalyse Schmelz-
Nr. Zh berechnet gefunden punkt
C H N C H N °C

216 3,4-Cl, 45,23 3,45 4,80 45,21 39 4,20 78-81

217 4-CF; 49,49 4,15 4,81 49,88 4,29 4,91 101-103

218 4-Br 43,73 4,00 - 43,73 4,04 - 55-59

219 3,4,5-Cly 40,46 3,09 - 40,44 3,22 - 1M17-121

Belsplet XXVII

Herstellung von t-Butyl 3-{(3,5-dichlorphenyl)amino]-2-methoxy-3-oxopropanoat

Teil A: Herstellung von t-Butylmethylmethoxymalona®. :

Zu einer geriihrten Lésung von 9,26 Gramm (0,06 Mol) Methyl(chlorcarbonvi)methoxyacetat in 26 Millilitern
Kohlenstofftetrachlorid wurde ein Gemisch von 4,94 Gramm (0,07 Mol) wasserfreiem t-Butylalkohol, 4,50 Millilitern (0,06 Mol)
Pyridin und 25 Millilitern Kohlenstofftetrachlorid im Laufe von annihsrnd 2() Minuten regeben, wobei Kiihlen auf 0 bis 5°C in
einem Eisbad erfolgte. Nach Beandigung der Zugabe wurde das K‘ihlbad entfernt und c'as Gemisch 4 Stunden lang bei
Umgebungstemperatur geriihrt, worauf Pyridinhydrochlorid durch Filtration aus dem Gemisch entfernt wurde. Das Filtrat wurde
mit 100 Millilitern Methylanchlorid verdiinnt und rnit 100 Millilitern geséttigtam wairigem Natriumhydrogencarbonat getrennt,
worauf die organische Phase mit kaiter 10%iger Chlorwasserstoffsdure (3 x 100 Milliliter), dann mit kaltem Wasser

(3 % 100 Milliiiter) extrahiert und anschlieBend getracknet (MgSO;) getrocknet wurde, »nd die Lésungsmittel danach schnell
verdampft wurden. Der Riickstand wurde vakuunidestilliert und ergab 7,57 Gramm (0,04 Mol) t-Butylmethyimethoxymalonat
mit einem Siedepunkt von 93,5 bis 95°C bei 4,0 mm Hg.

Teil B: Herstellung von Mono-t-butylmethoxymalonat

t-Butylmethyimethoxymalonat (7,57 Gramm, 0,04 Mol), hergestelltiri Teil A, wurde mitKaliumhydroxid (2,45 Gramm, 0,04 Mol)
in einem Gemisch von 25 Milliliteriy Methanei und 668 Mikrolitern (0,04 Mol) Wasser nach der allgemeinen Verfahrensweise von
Beispis! Vll verseift, wobei aber eine Reaktionsdauer von 20 Stunden angewandt wurde, Durch Aufarbeitung nach der
allgemeinen Methode von Beispiel VIt wurden 5,42 Gramm {0,03 Mol) Mono-t-butylmethoxymalonat gewonnen. Die NMR-
Analyse des Produktes ergab folgendes:

‘H NMR (CDCl3) 1,45 (s, 9H, t-Butyl), 3,58 (s, 3H, CH30), 4,45 (s, H, CH), 10,51 {s, H, COzH) ppm.

Teii C: Herstellung von t-Butyi 3-[(3,5-dichlorphenyl)amino}-2-methoxy-3-oxopropanoat

Mono-t-butylmethoxymalonat (5,42 Gramm, 0,03 Mol), hergestelit in Teil B, 3,5-Dichloranilin (4,62 Gramm, 0,03 Mol) und
1,3-Dicyclohexylcarbodiimid (5,88 Gramm, 0,03 Mol) wurden in einer &hnlicher Weise wie der in Beispie! LVil beschriebenen
umgesetzt und ergaben 2,92 Gramm (0,009 Moi) t-Butyl-3-((3,6-dichlorphenyl)amino]-2-methoxy-3-oxopropanoat mit einem
Schmelzpunkt von 129,5 bis 131,5°C.
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Beisplel XXVIll

Herstellung von Methyl 3-((3,5-dichlorphenyl)amino]-2-methoxy-3-thioxopropanoat

Ein Gemisch von 3,50 Gramm (0,01 Mo!) Methy! 3-[(3,5-dichlorphenyl)amino}-2-methoxy-3-oxopropanoat (Verbindung 233,
Beispiel LXX), 2,42 Gramm (0,006 Mol) 2,4-bis(4-methoxyphenyl)-1,3-dithia-2,4-diphosphetan-2,4-disu!fid und 35 Millilitern
wasserfreiem 1,1-Dimethoxyethan wurde bei Raumtemperatur iber einen Zeitraum von etwa 20 Stund=n geriihrt, worauf das
Rihren mit einer Priifung bei 55°C tiber einen Zeitraum von 168 Stunden fortgesetat wurde. Das Lésungsmittel wurde unter
reduziertem Druck eus dem Rexktionsgemisch entfernt, und der Riickstand wurde durch Flash-Séulenchromatographie
aufgearbeitet und ergab 2,31 Granraa (0,007 Mol) Methyl 3-[(3,5-dichlorphenyl)amino]-2-methoxy-3-thioxoprepanoat,
Verbindung 238, mit einemy Schmelzpunkt von 144 bis 147°C,

Beisplel XXIX

Herstellung von 2-Cyclopropenyl-1-carboethoxy-1-[N-2-methyl-4-bromphenyl}jcarboxamid

Tell A: Herstallung von Diethyl bls(2,3-trimethylsilyl)cyclopropen-1,1-dicarboxylat

Ein 50-Milliliter-Rundkolben wurde mit einem Magnetriihrs.ab und einem RiickfluBkiihler mit N-EinlaB ausgestattet. De: Kolben
wurde mit 183,0 Gramm (1,07 Mol) Bis(trimethylsilyl)acetylen und 0,40 Gramm (0,0C15 Mol Kupfer{ll)-acetylacetonat gufiillt,
Unter Einsatz eines Olbades wurde die Temperatur des geriihrten Gemischs auf 145°C erhoht, Mit Hilfe einer Spritzruriips
wurden 39,3 Gramm (0,21 Mol) Diethyldiazomalonat im Laufe von 36 Stunden zugegeben. Die Temperatur wurde weitere

12 Stunden auf 145°C gehalten, nach dem das gesamte Diazomalonat 2ugesetzt worden war. Das {iberschiissige
Bis(trimethylsilyl)acetylen wurde durch Vakuumdestillation ent...rnt. Das Riickstandsprodukt wurde durch Flash-
Chromatographie unter Eluierung mit 80:20 Hexan-Ethylaceat gereinigt und ergab 17,0 Gramm (0,05 Mol) Diethyl bis(2,3-
trimethylsilyl)eyclopropen-1,1-dicarboxylat in Form einer gelben Fliissigkeit. Die NMR-Analyse des Produktes ergab
folgendes:

'H NMR (CDCl;): 50,23 (s, 18H), 1,20 (t, 6H), 4,17 (q, 4H) ppm.

Teil B: Herstellung von Diethylcyclopropen-1,1-dicarboxylat

Ein 600-Milliliter-Rundkalben wurde mit einem Magnetriihrwark und einem N,-EinlaB ausgestattet. In den Kolben wurden
21,0 Gramm (0,07 Mol) Diethyl bis(2,3-trimethylsilyl}cycloprosen-1,1-dicarboxylat, 125 Milliliter Acetonitril, 12,2 Gramm

(0,21 Mol} wasserfreies KF und 6,50 Gramm (0,02 Mol) Dicyclohexano-18-crown-6 ether eingefiilit. Das Gemisch wurde

6 Stunden lang bei Raumtemperatur geriihrt. Das Gemisch wurde filtriert, und das Fiitrat wurde unter reduziertem Druck zu
einem dunkelroten Ol einyeengt. Dieses Ol wurde in 100-Millilitern Methanol aufgenommen und 24 Stunden lang bei
Raumtemperatur geriihrt. Das Methanol wurde unter Vakuur entfernt, und der Riickstand wurde durch Flash-
Séulenchromatograpliie gereinigt und ergab 6,26 Gramm {J,02 Mol) Diethylcyclopropen-1,1-dicarboxylat in Form eines gelben
QOles. Die NMR-Analyse des.Produktes zeigte folgendes: :

'HNMR (CDCly): 81,25 {t, 6H), 4,23 (q, 4H); 7,08 (s, 2H).

Tell C: Herstellung von Monoethylcyclopropen-1,1-dicarboxylat

Ein 250-Milliliter-Rundkolben wurde mit einem Magnetriihrstab und einem Zugabetrichter mit N-Einla ausgestattet. In den
Kolben wurden 6,15 Gramm (0,03 Mol) Diethylcyclopropen-1,1-dicarboxylat und 50 Milliliter Ethanol eingefiilit. Das gerihrte
Gemisch wurde in einem Eisbad gekiihlt, und eine Lésung von 1,33 Gramm (0,03 Mol) NaOH in 5,0 Millilitern Wasser wurde
tropfenweise zugegeben. Das Gemisch konnte Raumtemparatur annehmen und wurde 3 Tage lang geriihrt. Das
Reaktionsgemisch wurde unter reduziertem Druck auf '/ seines urspriinglichen Volumens eingeengt, mit Eiswasser verdiinnt
und zweimal mit Ether extrahiert, Die basische wiBrige Phase wurde mit 10%iger eiskalter HCl anges#uert und dreimal mit
Ethylacetat extrahiert. Das Ethylacetat wurde getrocknet {(MgS0,), und das Losungsmittel wurde unter reduzie:tem Druck
entfernt, so dal ein orangefarbener Feststoff zuriickblieb. Dieser wurde aus Hexan-Ethylacetat rekristaliisiert und ergab °
3,65 Gramm (0,02 Mol) Monoethylcyclopropen-1,1-dicarboxylat in Form eines hellgelben Feststoffes mit einem Schmelzpunkt
von 76,0 bis 77,5°C. Die NMR-Analyse des Produktes zeigte fo!gendes:

'HNMR (CDCl,): 1,20 (t, 3H), 4,25 (q, 2H), 6,80 (s, 2H), 11,5 (br s, 1H) ppm.

Teil D: Herstellung von 1-Carboethoxy-1-ethoxycarbenyloxycarbonyl-2-cyclopropen

Ein 260-Milliliter-Rundkolben wurde mit einem Magnetsihrwerk und einem Zugabetrichter mit N,-EinlaB ausgestattet. Der
Kolben wurde mit 1,30 Gramm (0,008 Mol) Menoethylcyclopropen-1,1-dicarboxylat, 50 Millilitern trockenem THF, 2,3 Gramm
(0,02 Mol) Kaliumcarbonat (wasserfrei) und 450 Mitligramm Dicyclohexano-18-crown-6-ether gefiillt. Das geriihrte
Reaktionsgemisch wurde auf 0°C gekiihit, und 0,90 Gramm (0,008 Mol) Ethylchloroformiat in 10 Millilitern THF wurde
tropfenweise zugegeben. Das Gemisch wurde 21/2 Stunden lang bei 0°C guriihrt. Zu diesem Zsitpunkt zeigte eine Aliquote des
Reaktionsgemischs eine sehr starke Anhydridcarbonyl- Stre~xui.g bei 1820¢m™" im Infrarotbereich, ein Hinweis auf die Bildung
des gemischten Anhydrids 1-Carbosthoxy-1-ethoxycarhonylexycarbonyl- 2-cyclopropen. Der Rest des Reaktionsgemischs, der
das gemischte Anhydrid enthielt, wurde fiir Teil E varwendet.

Tell E: Hersteltung von 2-Cyclopropenyl-1-carboethoxy-1-{N-(2-methyl-4-brompheny)}carboxamid

Eine L&sung von 1,40 Gramm (0,0075 Mol) 2-Methyl-4-bromanilin in 10 Millilitern Tetrahydrofuran wurde tropfenweise dem
Reaktionsgemisch von Teil D bei 0°C zugegeben. Das Gemisch konnte Raumtemperatur annehmen und wurde 2 Stunden leny
geriihrt. Das Reaktionsgemisch wurde filtriert und das Filtrat unter reduziertem Druck eingsengt, so daB ein orangefarbener
Feststoff gewonnen wurde. Dieser Feststoff wurde mit Ether gewaschsn und aus Hexan-Ethylacetat rekristallisiert und ergab
1,5 Gramm (0,04 Mol) 2-Cyclopropenyl-1-acetat rekristallisiert und ergab 1,5 Gramm (0,004 Mol) 2-Cyclopropenyl-1-
carboethoxy-1-[N-(2-methyl-4-bromphenyl)]carboxamid, Verbindung 256, in Form eines weiBen kristallinen Feststoffes mit
einem Schmelzpunkt von 151 bis 163°C.

Beispiel XXX

Wirkung repréisentativer synergistischer Zusammensetzungen auf die Entlaubung von Griinen-Bohnen-P tanzen

Lésungen der in der folgenden Tabelle J identifizierten Testverbindi:ngen und -zusammensetzungen wurden durch Aufldsen
der Verbindungen in Aceton/Wasser (50:50 Volumen/Velumen) hergestelit, dis 0,1 Vol.-%/Volumen oberflachenaktives Mittel
Triton X-100, im Handel erhéitlich von Rohm and Haas Company, Philadelphia, Pannsylvania, enthielten. Wie unten erldutert
wird, wurden diese Losungen der Testverbindungen und -zusammensetzungen auf die Bohnenpflanzen in einer Konzentration
von 0,25 Pounds des jeweiligen Wirkstoffes je Acre oder 0,60 Pounds jedes Wirkstoffes je Acre aufgebracht. Die
Zusammensetzungen wurden als Gemisch auf die Bohnenpflanzen aufgetragen. Ethephon ist im Hande! erhiltlich,
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In Plastetdpfe mit einem Durchmesser von 13,6 Zentimetern, die ein Substrat enthielten, d. h. ein Drittel sandige Lehmerde, ein
Dritte! Torfmull und ein Drittel Perlit, a.f Volumenbasis, wu ‘den drei Samen von Griinen Bohnen {Phaseolus vulgaris, Sorte
.Cranberry’} eingesit. Finf bis sieben Tage nach dem Keimen wurden die Pflanzen auf sine Pflanze pro Topf ausgediinnt. Zehn
bis vierzehn Tage nach dam Keimen, zum Zuitpunkt der vollen Entwicklung der Primérblétter, wurde jeda der Konzentraiionen
der Testverbindungen und -zusammensetzungen von Tabelle J (wobei jeder Topf mit einem Volumen#quivalent von

180 Gallonen je Acra gespritzt wurde) auf drei Bohnenpflanzen als Blattspritzung mit Hilfe eines Saug-Spritzgerétes, das suf
ainen Luftdruck von 10psig eingestellt war, aufgabracht. Als Kontrolle wurde eine Wasser-Aceton-Lésung, die keine
Testverbindung oder -zusammansetaung enthielt, ebenfalls auf drei Bohnenpflanzen gespritzt. Nach dem Abtrocknen wurden
alle Pflanzen in ein Gewdéchsiaus mit einer Temperatur von 80°F + £°F und einar Fruchtigkeit von 50% + 5% gestelit,

96 Stunden nach der Behandlung wurde die prozentuale Entlaubung der Bohnenpfionzen visuell beurtsilt. Die fiir die Kontrolle
und jede Testverbindung und -zusammensetzung erhaltenen Werte wurden gemittelt, um die Ergebnisse ven Tabelle J zu

erzielen.
Tabelle J
Wirkung repréisontativer synergistischer Zusammensetzungen auf die Entlaubung von Griinen-Bohnen-Pflenzen
Verbindung/ Menge Entlaubung
Zusammeansatzung (Pounds %
Identifikation je Acre)
Kontiolls - 0
Ethephcn 0,25 0
0,50 21
Varbindung 75 0,25 0
0,50 0
Ethephon + Verbindunp 75 0,25 + 0,25 52
0,50 + 0,50 70
Verbindung 5 0,25 0
0,50 0
Ethephon -+ Verbindung & 0,25+ 0,26 23
0,50 + 0,50 27
Verbindung 111 0,25 0
' 0,50 0
Ethephon + Verbindung 111 0,25+ 0,25 93
0,50 + 0,50 97
Varbindung 25 0,25 0
0,50 0
£thephon + Verbindung 25 0,25+ 0,256 24
0,50 + 0,50 40
Verbindung 50 0,25 0
0,50 0
Ethephon + Verbindur 60 0,25+ 0,25 52
0,50 + 0,50 37
Verbindung 96 0,25 0
0,50 0
Ethephon + Verbindung 96 0,25+ 0,25 17
0,50 + 0,50 37
Verbindung 126 0,25 0
0,50 0
Ethephon + Verbindung 126 0,25 + 0,25 82
0,50 + 0,50 100
Verbindung 128 0,25 0
0,59 0
tthephon + Verbindung 128 0,25+ 0,25 47
0,50 + 0,50 50
Verbindung 112 0,25 0
0,50 0
Ethephon + Verbindung 0,25+ 0,25 77
0,50 + 0,50 40
Verbindung 80 0,25 0
0,50 0
Ethephon + Verbindung 30 0,254-0,25 47
0,50 + 0,50 7
Verbindung 113 0,25 0
0,50 0
Ethephon + Verbindung 113 0,25+ 0,25 -
0,50 + 0,50 23
Verbindung 114 0,25 0
0,50 0
Ethephon + Verbindung 114 0,25+ 0,25 -
0,50 + 0,50 97.
Verbsindung 82 0,25 0.
0,50 0
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Verbindung/ Menge Entlaubung
Zusammensetzung (Pounds %
Identifikation jeAcre)
Ethephon + Verbindung 82 0,25 + 0,25 -
0,50 + 0,50 60
Verbindung 115 0,25 0
0,50 0
Ethephon + Verbindung 115 0,25+ 0,25 -
0,50 + 0,50 93
Verbindung 46 0,25 0
0,50 0
Ethephon + Verbindung 46 0,25 + 0,25 -
. 0,50 + 0,50 27
Verbindung 116 0,25 0
0,50 0
Ethephon + Verbindung 116 0,25+0,26 -
0,50 + 0,50 87
Verbindung 117 0,25 0
0,50 0
Ethephon + Verbindung 117 0,25 + 0,256 -
0,50 + 0,50 97
Verbindung 97 0,25 0
0,50 0
Ethephon + Verbindung 97 0,25 + 0,25 -
0,50+ 0,50 30
Verbindung 149 0,25 0
0,50 0
Ethephon + Verbindung 149 0,25+ 0,25 -
0,50 + 0,50 40 '
Verbindung 129 0,26 0
. 0,50 0
Ethephon + Verbindung 129 0,25+ 0,28 -
0,50 + 0,50 73
Verbindung 37 0,25 0
0,50 0
Ethephon + Verbindung 37 0,25+0,25 -
0,50 + 0,50 67
Verbindung 88 0,25 0
0,50 0
Ethephon + Verbindung 88 0,25+ 0,25 -
0,50 + 0,50 40
Verbindung 90 0,25 .0
0,50 0
Ethephon + Verbindung 80 0,25+ 0.25 -
0,50 + 0,50 30
Verbindung 120 0,25 0
0,50 0
Ethephon + Verbindung 120 0,25+0,256 -
0,50 + 0,50 30
Verbindung 121 0,25 0
0,50 0
Ethephon + Verbindung 121 0,25+ 0,25 -
0,50 + 0,50 60
Verbindung 122 0,25 0
0,50 0
Ethephon + Verbindung 122 0,25+ 0,25 -
0,50 + 0,50 37
Verbindung 123 0,25 0
0,50 0
Ethephon + Verbindung 123 0,25+ 0,26 -
0,50 + 0,50 86
Verbindung 96 0,25 0
0,50 0
Ethephon + Verbindung 96 0,25+ 0,25 74
0,50 + 0,50 83
Verbindung 97 0,26 0
0,50 0
Ethephon + Vorbindung 97 0,25 + 0,25 -
0,50 + 0,50 63
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Die Ergebnissc in Tabelle J demonstrieren, daB Sthephon und eine Malons#uraderivatverbindung enthaltende
Zusammensetzungen eine synergistische Wirkuiig in berug auf die Entlaubung von Grilnen Bchaen ausiiben.
\

-

Belsplel XXXI

Wirkung représentativer synergistischer Zusammensetzungen auf die Entlaubung von Grinen-Bohnen-Pfianzen
Ineiner &hnlichen Weise wie bei der in Beispiel XXV beschriebenen Verfahrenswsise wird die Entlaubungswirkung bei Griinen- *
Bohnen-Pflanzen von représentativen synergistischen Zusammensetzungen bei verschiedenen Anwendungsmengen bestimmit,
mit dem Unterschied, d&aB die prozentuale Entlaubung der Bohnanpfianzen 72 Sturiden nach der Behandlung ermittelt wurden,
Die Ergebnisse dieser Versuche sind in der folgenden Tabelle K enthalten.

Tabelle K
Wirkung représentativer synergistischer Zusammensetzungen auf die Entlaubung von Bohnenpflanzen

Verbindung/ Menge Entlaubung
Zusammensetzung {Pounds %
ldentifizierung je Arce

Kontrolle - ]
Ethephon 0,25 0
Verbind:ing 96 0,25 0
Ethephon + Verbindung $6 0,25 + 0,25 80
Ethephon 0,50 0
Verbindung 96 0,50 0
Ethephon + Verbindung 96 0,50 + 0,50 90
Ethephon 0,25 0
Verbindung 96 0,52 0
Ethephon + Verbindung 96 0,25+ 0,50 83
Ethephon 0,50 0
Verbindung 96 0,25 0
Ethephon + Verbindung 96 0,50+0,25 90
Ethephon . 0,76 13
Verbindung 75 1,0 0
Ethephon + Verbindung 75 0,75+1,0 83

Die Ergebnisse in Tabslle K zeigen, daR Etephon und eine Milonséurederivatverbindung enthaltende Zusammensetzungen eine
synergistische Wirkung in bezug auf die Entlaubung von Bohrenpflanzen ausiiben.

Belspiel XXXII

Wirkung von Kombinations-/sequentiellen Anwendungen reprEsentativer synergistischer Zusammensetzungen auf die
Entlaubung von Bohnenpflunzen .

In einer &hnlichen Weise wie bei der in Beispiel XXVl beschriebenen Verfahrensweise wurde die Entlaubungswirkung von
reprasentativen synergistischen Zusammensetzunger bei Bohnenpfianzen unter Anwendung von Kombinations-
(Behiltermischungs-) und sequentiellen Aufbringungsmethoden ermittelt. Bei der sequentiellen Aufbringungsmethode wurde
die zweite Verbindung 78 Stunden nach der ersten Verbindung aufgebracht. Die Ergebnisse dieser Varsuche sind in der
folgenden Tabelle L enthalten.

Tabelle L
Wirkung von kombinierten/sequantiellen Aufbringungen von raprasentativen synergistischen Zusammensetzungen auf die
Entlaubung von Bohnenpflanzen

Verbindung/ Menge Entlavhung

Zusammensetzung {Pounds %

Identifizierung jeArce)

Kontrelie - 0

Ethechon 05 0

Verbindung 96 0,5 0
*Ethephen + Verbindung 96 05+0,5 87

" *Ethephon + Verbindurg 96 05+0,5 10

**Verbindung 96 + Ethephon 05+05 86

¢ Kombinations-Aufbringungsmethoda(Behbnermischung)
** Sequentielle Aufbringungsmethode

Die Ergebnisse in Tabelle L demonstrieren eine synergistische Entlavhungswirkung bei der Kombinations-
Aufbringungsmethode (Behiltermischung) von Ethephon und einer Malonséurederivatvarbindung, In bezug auf die
sequentielle Aufbringungsmethode wird eine synergistische Entlaubungswirkung durch dis Aufbringung der
Malonséurederivatverbindung vor dem Ethephon demonstriert.
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Belspiel XXXIIi

Wirkung reprisentativer synergistischer Zusammensetzungen auf die Entlaubung und die Kapssidffnung von Baumwolle
Lésungen der in Tabelle M spezifizierten Testverbindungen und -zusammensetzungen wurden durch Auflésen der
Verbindungen in Aceton/Wasser (50:50 Volumen/Volumen) hergestellt, die 0,1Vol.-%/Valumen Spritz-Adjuvans Surfel®, im
Handel zu beziehen von Union Carbide Corporation, Danbury, Connecticut, enthielt. Wie unten ausfiihrlich erliutert wird,
wurden diese Lésungen von Testverbindungen und -zusammensetzungen auf die Baumwollpflanzenin einer Konzentration von
0,5 Pounds des jeweiligen Wirkstoffes je Acre oder 0,2 Pounds Wirkstoff je Acre aufgebracht. Die Zusammensetzungen wurden
auf Baumwolle als Gemische aufgebracht.

Die oben genannten Losungen wurden auf unter Feldbedingungen wachsende Baumwollpflanzen in einem Spritzvolumen, das
100 Gallonen je Acre équivalent ist, mit Hilfe eines K ohlendioxid-Riickenspritzgerétes, das auf einen Luftdruck von etwa 30 psig
eingeste!lt war, aufgebracht, Der Zeitplan der Aufbringung war auf eine Reifephase der Baumwolle, die etwa 40% gedffneten
Kapsaln aquivalent war, abgestimmt. Als Kontrolle wurde sine Wasser-Aceton-Lésung, die keine Testverbindung oder
-zusamrasnsetzung enthielt, gleichfalls auf die Baumwnllpflanzen aufgespriizt. Vier Tage nach der Behandlung wurde die
prozentuale Entlaubung der Baumwollpflanzen visuel! bestimmt. 14 Tage nach der Behandlung wurde das prozentuale
Kapseldffnen durch visuelle Ermittlung der Anzah! ofiener Kapseln/Gesamtanzahl von Kapseln bestimmt. Die fiir die Kontroile
und jede der Testverbindungen und -zusammensetay ngen erimittelten Prozentwerte der Entlaubung und Kapselsffnung sind in
Tabelle M als das Mittel von drei Wiederholungen enthalten. ,

Tabelle M

Wirkung reprisentativer synergistischer Zusammensetzungen auf die Entlaubung und Kepseldffnung von Baumwolle
Verbindung/Zusammenseuung “enge % %
Identifikation {i'ounds je Acre) Entlaubung Kapsel6ffnung
Kontrolle - 0 41
Ethephon 2,0 5 64
Verbindung 96 2,0 0 +
Ethephon + Verbindung 96 0,5+0,5 9 70
Verbindung 111 2,0 0 +
Ethephon + Verbindung 111 05+05 96 95,
Verbindung 75. 2,0 0 +
Ethephon + Verbindung 75 05+0,5 95 60

+ Die prozentuale Kapseldffnung ist im wesentlichen die gleiche wie bei der Kontrolle, wie durch visuelle Beobachtung bestimmt wurde.

Die Ergebnisse von Tabelle M zeigen, daB Ethephon und eine MaIonséurede‘ivatverbindung enthaltende Zusammensetzungen
eine synergistische Wirkung hinsichtlich der Entlaubung und Kapseldffnung bai Baumwalie erzsugen,

Beisplel XXXIV

Wirkung reprasentativer synorgistischer Zusammensetzungen auf die Entlaubung von Baumwaolle (Gppiger Wuchs) -

In einer &hnlichen Weise wie bei dor in Beispiel XXXIl beschriebenen Verfahrensweise wurde die Entlaubungswirkung von
représentativen synergistischen Zusammensetzungen bsi ippig wachsender Baumwolle in verschiedenen
Aufbringungsmengen bestimmt. Die Ergebnisse dieser Veisuche sind in der folgenden Tabelle N enthalten. Zu Uppig wachsende
Baumwaolle bezieht sich auf Baumwolle, die sin libermdBiges vegetatives Wachstum aufweist.

Tabelle N

Wirkung reprasentativer synergistischer Zusammensetzungen auf die Entlaubung von Baumwolle {Gppiger Wuchs)
Verbindung/Zusammensetzung Menge %
Identifikation . (Poundsje Acre) Entlaubung
Koritrolle - 0
Ethephon 2,0 12
Verbindung 96 2,0 0
Ethephon + Verbindung 96 1,0+0,25 85
Verbindung 96 2,0 0
Ethephon + Verbindung 96 1,0+ 0,50 96
Verbindung 111 2,0 0
Ethephon + Verbindung 111 1,0+0,25 97
Verbindung 111 2,0 0
Ethephon + Verbindung 111 1,0+ 0,50 99
Verbindung 75 20 0
Ethephon + Verbindung 75 1,0+0,25 410
Verbindung 75 2,0 0
Ethephon + Verbindung 75 1,0+ 0,50 70
Verbindung 75 2,0 0

Ethephon + Verbindung 75 1,0+1,0 82
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Die Ergebnisse von Tsbeile N demonstrieren, dal Ethephon und Malonséurederivatvert, ndung enthaltende
Zusammensetzungon eine synergistische Wirkung auf die Entlnubung von (ppig wachsender Baumwolie austiben.

Beispiel XXXV

Wirkung sequentielier Aufbringungen von repriisentativen synerglstischer Zusammensetzungen auf die Entlaubung von
Srumwolle

In einer &hnlichen Weise wie bei der in Beispial XXXI! beschriebenen Verfahrensweise wurde die Entlaubungswirkung von
représentativen synergistischen Zusammensustzungen bei Baumwolle unter Anwendung von sequentisller Autbringung
ermittelt. Die Anwendung von Ethephon erfolgte 7 Tage nach der Aufbringung der betreffendsn Malonséurederivatverbindung,
Die Ergebnisse dieser Versuche sind in der folgendsn Tabelle 0 enthalten.

Tabells O
Wirkung saquaniieller Anwendungen reprasenta tiver synargistischer Zusammensetzungen auf die Entlaubung von Baumwo'ie

Verbindung/Zusammensetzung Menge %
Identifikation (Pounds je Acre) Entlaubung
Kontrolle - 0
Ethephon 0,25 3
Verbindung 96 05 0
1,0 0
Verbindung 111 05 0
1,0 0
Verbindung 75 1,0 0
Verbindung 96 + Ethephon 05+0,25 93
Verbindung 96 + Ethephon 1,0+0,25 90
Verbindung 111 + Ethephon 0,5+ 0,25 87
Verbindung 111 + Ethephon 1,0+ 0,25 93
Verbindung 75 + Ethephon 1,0+0,25 79

Die Ergebnisse in Tabelle 0 demonstrieren, da Ethephon und eine Malons#urederivatverbindung enthaltends
Zusammensetzungen eine synergistische Wirkung auf die Entlaubung von Baumwolle bei sequantiellar Aufbringung erzeugen.

Beispiel XXXIV

Vdirkung reprisentativer synergistischer Zusammensetzuitgen auf die Entlavbung von Baumwolle

In einer hnlichen Weise wie bei der in Beispiel XXXl beschriebenen Verfakrensweise wurde die Entlaubungswirkung von
représentativen synergistischen Zusammensetzungen in verschiedenen Aufbringungsmengen bei Baumwolle ermittelt. Die
Ergebnisse dieser Versuche sind in der folgenden Tabelle P enthalten.

Tabelle P
Wirkung représentativer synergistischer Zusammensatzungen auf die Entlaubung voin Baumwolle
Verbindung/Zusammensetzung Mangs %
Identifikation {Pounds je Acre) Entlaubung
Kontralie - 0
Ethephon 0,5 13
Verbindung 96 0,5 0
Verbindung 96 + Ethephon 05+0,5 99
Verkindung$5 0,5 0
Verbindung 96 + Ethephon 05+05 99
Verbindung 97 0,5 0
Verbindung 97 + Ethephon ) 65+05 75
Verbindung 65 0,5 0
Verbindung 65 + Ethephon 05+05 90
Verbindung 66 0.5 0
Verbindung 66 + Ethephon 05+0,5 60
Verbindung 69 0,5 0
Verbinduny 69 + Ethephon 05+0,5 73
Verbindung 5 0,5 0
Verbindung 5 + Ethephon 05+0,5 78
Verbindung 26 0,5 0
Verbinduny 26 + Ethephon 05+0,5 97
Verbindung 35 0,5 0
Verbindung 35 + Ethsphon 05+0,5 67
Verbindung 102 0,5 0
Verbindung 102 + Ethephon 05+05 63
Verbindung 77 05 0
Verbindung 77 + Ethephon 05+0,5 97
Verbindung 110 0,5 0

Verbindung 110 + Ethephon 05+0,5 82
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Die Ergebnisse in Tabel.s P dermonstrieren, daR Ethephon und eine Malorsiurederivatverbindung enthaltende
Zusammensetzungon sine synargistische Wirkung auf die Entlaubung von Baumwolle ausiiben.

Belspiel XXXVIl

Wirkung repriisontativer s ynergistischer Zusammensetzungen anf die Entlaubung von Baumwolle

In einer &hnlichen Weise wie bei der in Beispiel XXXIl beschriebenen Verfahransweise wurde die Entlaubungswirkung von
~eprésentatven synergistischen Zusammensetzungen bel Baurmwolle in verschiedenen Anwendungsmengen bestimmt. Die
Ergebnisse diessr Varsuche sind in der folgenden Tabelle Q enthalten.

Tabelle Q

Wirkung repriisentativer synergistischer Zusammensetzungen auf die Entlaubung von Baumwolle
Verbindung/Zusammensetzung tdenge %
Idertifikation {Pounds je Acre) Entlaubung
Kontrolle - 0
Ethephon 0,5 5
Verbindung 111 " 05 0
Verbindung 111 + Ethephon 05+05 99
Verbindung 111 05 0
Verbindung 111 + Ethephor 0,5+0,256 94
Verbindung 111 0,25 0
Verbindung 111 + Ethephon . 0,25405 93
Verbindung 111 0,25 0
Verbindung 111 4 Ethephon 0,254 0,5 96

Die Ergebnisse in Tabelle Q zeigen, dz# Ethephon und eine Malons#urederivatverbindung enthaltende Zusammensatzungen
eine synergistische Wirkung auf de Ent/aubung von Baumwolle ausiiben.

Belspiel XXXVIiii

Wirkung représentativer synergistischer Zusammensetzungen auf den Neuwuchs von Baumwolle nach Entlaubung

In einer dhnlichen Weise wie bei der in Beispiel XXX baschriebenen Verfahrensweise wurde die Wirkung von Baumwolle-
neuwuchs nach der Entlaubung von repésentativen synergistischen Zusammensetzungen bei verschiedenen
Anwendungsmengen bestimmt. Die prozentuale Neuwuchsinhibition und -stimulierung in der folgenden Tabelle R wurden
visuell auf der Basis des Prozentanteils einer Neuwuchs aufweisenden Baumwollpflanzas unter Verwendung einer mit LEF
behandelten Baumwol!lpflanze als Standard ermittelt. DEF ist im Handel erhiltlich von Mobay Chemical Corporation, Kansas
City, Missouri. Dor durchschnittliche Neuwuchs einer mit DEF behandelten Baumwaollpflanze betrug 43%. Dle "ngaben in
Tabelle R hinsichtlich der prozentualen Neuwuchsinhibition wurden von einer Baumwollpflanze ermittelt, d'+ sinen
Neuwuchsprozentsatz von weniger als 43% aufwies (DEF-Standard), und die prozentuale Neuwuchsstimuliu:ting stammte von
einer Baumwollpfianze, die einen iiber 43% lisgenden Neuwuchsprozentsatz aufwies. Die prozentuale Neuwuchsinhibition und
-stimulierung wurden 30 Tage nach der Behandlung bestimmt. Die Ergebnisse dieser Versuche sind in der folgenden Takslie R
enthalten.

Tabelle R )
Wirkung reprasentativer synergistischer Zusammensetzungen auf den Neuwuchs von Baumwolle nach der Entiaubung

Verbindung/Zusammensetzung Menge % %
Identifikation {Pounds je Acre) Stimulierung Inhibition
Kontrolle (DEF) - 0 0
Ethephon 0,5 i6 0
1,0 70 0
2,0 62 0
Verbindung 96 0,5 0 0
Ethephon + Verbindung 96 - 05+05 0 53
Verbindung 96 0,5 0 0
Ethephon + Verbindung 96 05+1,0 0 63
Verbindung 96 05 0 0
Ethephon + Verbindung 96 1,0+05 0 46
Verbindung 96 0,5 0 0
Ethephon + Verbindung 96 1,0+°,0 0 72
Verbindung 111 0,5 0 0 .
Ethephon + Varbindung 111 0,5+0,5 0 65
Verbindung 111 0,5 C 0
Ethephon + Verbindung 111 05+1,0 0 53
Verbindung 111 0,5 0 0
Ethephon + Verbindung 111 1,0+05 0 44
Verbindung 111 0,5 0 0
Ethephon + Veibindung 111 1,0+1,0 0 51
Verbindung 75 05 0 0
Ethephon + Verbindung 75 05+05 0 33
Verbindung 75 05 0 0
Ethephon + Verbindung 75 1,0+1,0 0 16
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- Die Ergebnisse in Tabelle R demonstrieren, daB Cthephon und eine Malons#urederivatverbindungen enthaltend.
Zusammensetzungen eine synergistische Wirkung hinsichtlich der Neuwuchsinhibition bei Baumwolle nach der Entlaubung
austiben. ’

Belsplel XXXIX

Wirkung représentativer synergistischier Zusammensstzungen auf das Blattrelfen bei Tabak

In einer 8hnlichen Weisa wie bei der in Beispiel XXVill beschrishensn Verfahrensweise, nur mit dem Unterschied, daf8
ausgereifte Tabakpflanzen anstelle von Bohnenpflanzen herangiezogen wurden, wurde die Blattreifungswirkung von
représentativen synergistischen Zusammansetzungen bei verschiadenen Anwendungsmengen bei Tubak ermittelt, Etwa

14 Tage vor der Behandlung wurden die ausgereiften Tabakpflanzen gestutzt und mit 4,0 Pounds je Acre MH-30 behandelt, urn
die Achseltriebentwicklung zu verzégern. MH-30 istim Handel von Uniroyal Chemical Company, Bethany, Connacticut, zu
erhalten. Cie prozentuale Reifung der Tahakblétter (Ch!orose) wurde durch visuelle Beurteilung der cberen drei Tabakblétter

7 Tage nach der Behandiung ermittelt. Die Ergebnisse dieser Versuche sind in der folgenden Tabelle S enthalten,

Tabelle S
Wirkung représentativer synergistischer Zusammensetzungen auf das Blattrelfen von Tabak
Verbindung/Zusammensetzung Menge %
Identifikation (Pounds je Acre) Reifung (Chlorose)
Kontrolle - 10
Ethephon 1,0 10
Verbindung 96 1,0 10
Verbindung 96 + Ethephon 1,0+ 0,25 25
Verbindung 96 1,0 10
Verbindung 96 + Ethephon 1,04+05 30
Verbindung 96 1,0 10
'Verbindung 96 + Ethephon 1,041,0 60

Die Ergebnisse von Tabelle S demonstrieren, daR Ethephon und eine Malonsdurederivatverbinduag enthaltende
Zusammensetzungen eine synergistische Wirkung auf das Reifen von Tabakblittern ausiiben. ’

Beispiel XL

Wirkung représentetiver synergistischer Zusammensetzungen auf die Entlaubung bel Griinen-Bohnen-Pflanzen

In einer ahnlichen Weise wie bei der in Beispiel XXVIIl buschriebenen Verfahrensweise wurde die Entlaubungswirkung von
reprisentativen synergistischer, Zusammensstzungen in verschiedenen Anwendungsmengen bei Bolinenpflanzen bestim.nt,
woirei verschiedene Ethylenfreisetzungsmittel, dis in der folgenden Tabelle T identifiziert werden, angewandt wurden, Bei den
in Tabelle S angewandten Ethylenfreisetzungsmitteln handelt es sich um bekannte Stoffe, die mit Hilfe herkmmlicher Methoden
zubersitet werden kénnen. Die Ergebnisse dieser Versuche sind in Tabelle T enthalten.
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Tabelle T
Wirkung repriisentativer synargistischer Zusammensetzungen auf die Entlaubung von Grlinen-Bohnsn-Pflanzen
Verbindung/Zusamrr ensetzung Menge %
Identifikation {Pounds je Acre) Entlaubung
Kontrolle - 0
Verbindung 111 0,125 0
0,25 0
0,50 0
2-Chlorethansulfonsiure 0,125 0
0,25 0
0,50 0
Verbindung 111 + 0,125+ 0,125 30
2-Chlorethansulfonséure 0,126 +0,25 24
0,50 + 0,50 50
2-Chlorethylthiono- 0,125 0
phosphonsiiure 0,25 0
0,50 0
Verbindung 111 + 0,125+ 0,126 60
2-Chlorsthylthiono- 0,125+ 0,25 50
phosphonséure C,50 + 0,50 100
Ethephon C25 0
0,25 0
0,50 0
Verbindung 111 + Ethephon 0,125+ 0,125 53
0,125 + 9,25 67
0,50 + 0,50 89
2-Chlorethylester von 0,125 0
2-Chlorethylphosphonséure 0,25 0
0,56 0
Verbindung 111 + 0,125 40
2-Chlorethylestervon 0,125+ 0,25 40
2-Chlorethylphosphonséure 0,50 + 0,50 87
2-Bromethylphosphonséure 0,125 0
0,25 0
0,50 0
Vorbindung 111 + 0,125+ 0,125 33
2-Bromethylphosphonséure 0,125+ 0,25 30
0,60 + 0,50 73
2-Chlorethylphnsphon- 0,125 0
diamid 0,25 0 .
0,50 0
Verbindung 111 + 0,125 + 0,125 33
2-Cnlorethylptrssphon- 0,125+ 0,25 27
diamid 0,50 + 0,50 100
Tris-(2-methoxyethoxy)-2- 0,125 0
chlorethylsilan 0,256 0
0,50 0
Verbinmdang 111 + 0,125+ 0,125 37
Tris-{2-methoxyethoxy)-2- 0,125+ 0,25 17
chiorethylsilan 0,50 + 0,50 43
1-Amino-1-cyclopropan- : 0,125 0
carbonséure (ACC) 0,25 0
0,50 0
Verbindung 111 + 0,125+0,125 33
1-Amino-1-cyclopropan- 0,125+0,25 73
carbonsiura (ACC) 0,50 + 0,50 83

Die Ergebnisse in Tabelle T zeigen, daB ein Ethylenfreisetzungsmittel und eine Malonséurederivatverbindung enthaltende
Zusammensetzungen eine synergistische Wirkung bei der Entlaubung von Bohnenpflanzen ausiiben,

Belsplel XLI

Wirkung von Ethylengas und einer Maionsurederivatverbindung auf dle Abldsung de- “s4tter bei Grinen-Behnen-Pilanzan
In der folgenden Tabelle U aufgefihrte Lésungen von Testverbindungen wurden durch Aufldsen der Verbindungen in Aceton/
Wasser (60:40 Volumen/Volumen) hergestellt und enthielten 0,1 Volumenprozent/Volumen oberfidchenaktives Mitte! Triton
X-100, im Handel erhatilich,

In einer &hnlichen Wsise wie bei der in Beispiel XXVl beschriehznen Verfahrensweise wurden die Lésungen von
Testverbindungen ais Blattspritzung auf Griine-Bohnen-Pflanzen in einer Konzentration von 125 Teilen pro Million Wirkstoff
oder 250 Tsilen pro Million Wirkstoff aufgebracht. Vor der Behandlung wurden die Bohnenpflanzen mit einem entwickelten
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dreizéh: gsn Blatt gestutzt, s daB zwei voll entwickelte Primérbl£tia Zbrig blisben. 24 Stunden nach der Behandlung wurden die
Bohnenp!!ar.zen in einem 10,3-Liter-Exsikkator untergebracht eund Ethylengas mit einer Konzentration von 0,1 Teil pro Million
{ppm) ausgesetzt, Ein Kohlendioxid-Abscheider (2 Milliliter von 40%igem Kaliumhydroxid {war in jedem Exsikkator voi..anden.
Die abgedichteten Exsikkatoren wurden dann in eine dunkle Umgebung gebracht. Nach einem Zeitraum von 48 Stunden und 96
Stunden, in dem die behandeiten Bohnenpflanzen dem Ethylengas ausgesetzt waren, wurde die prozentuale Abldsung durch
visuelle Beurteilung ¢"3r abgelsten Blétter bestimmt. Die Pflanzen wurden suRerdem nach 96 Stunden heurtellt (48 Stunden
nach der Beendigung der Ethylengaseinwirkung), Die Prozentwerte der Abldsung sind in Tabelle U als der Mittelwert von drei
Wiederholungen aufgefiihrt.

Tabelie U

Wirkung von Ethylengas und einer Malons&urederivatverbindung auf die Abldsung der Blatter bei Griinen-Bohnen-Pilanzen
Verbindung/Zusammensetzung Konzentration Abldsung, %
Identifikation (ppm) 48 Stunden 96 Stunden
Kontrolle - 0 0
Ethylengas 01 0 0
Verbindung 111 125 0 : 17
Verbindung 111 + Ethylengas 125+ 0,1 33 100
Verbindung 111 250 33 50
Verbindung 111 + Ethyiengas 250+ 0,1 83 100

Die Ergebnisse in Tabelle U demonstrieren, daR sine Kombination von Ethylengas und einer Malonséurederivatverbindung eine
synergistische Wirkung auf die Ablésung der Blitter Griiner-Bohnen-Pflanzen ausiibt.

Beisple! XLif

Wirkung reprasentativer synergistischer Zusammensetzungen auf das Roifen der Blatter bel Griinen Bohnen
Vorratslosungen, die 2 Milligramm/Milliliter der in der folgenden Tabelle V aufgefiihrten Testverbindungen enthielten, wurden
durch Auflésen der entsprechenden Mengen von Ethephon in Wasser und eatsprcchender iviengen von Verbindung 75 in
Aceton/Wasser (60:50 Volumen/V:lumen) hergestelit. Die Testiésungen in Tobelle V wurden durch Verdiinnen mit V/asser
2ubereitet. . .

In Papiertopfe mit einem Durchmesser von 7,6 Zentimetern, die Pflaiizsubstrat (vin Drittel Perlit, ein Drittel Torfmull und ein
Drittel sandige Lehmfarmerde [Volumen:Volumen;Volumen)) enthielten, wurden drei Samen von Griinen Bohnen (Phaseolus
vulgaris, Sorte Cranberry) gesteckt. Fiinf bis sieben Tage nach dem Keimen wurder. die Pflanzen auf eine Pflanze pro Topi
ausgediinny, 12 Tage nach der Behandlung wurden 10 Scheiben (Durchmesser 9 Mitimeter) aus den Primérbléttern jeder
Bohnenpflanze ausgestanzt. Jede Gruppe von 10 Scheiben wurde in Petrischalen gelegt, die 20 Milliliter der entsprechenden
obenzubersiteten Testldsungen enthielten. Als Kontrolle wurde eine Wasser-Aceton-Ldzung, die keine Testverbindung enthielt,
verwendet. Jedle Petrischale wurde dann 48 Stunden lang bei einer Temperatur von 28°C in einer dunklen Umgebung gehalten.
Nach der Entnahme aus der dunklen Umgebung wurde jede Gruppe von Scheiben visuell ir. bezug auf Reifungsaktivitit bewertet.
Visuelle Anzeichen fiir Blattreifung wurden beobachtet und unter Anwendung eines Systen's numerischer Bewartungen
aufgezeichnet. Es wurden numerische Bewertungen von 0" bis ,10* angewandt, um den Grad der beobachteten Blattreifungim
Vergleich zur unbehandelten Kontrolle zu bezeichnen. Eine Bewertung , 0 bedeutet keine sichtbare Reaktion, und eine
Bewertung von ,10* zeigt eine maximale Reaktion, d. h. hellgelb. Die Ergebnisse sind in Tabelle V enthalten v:»d stellen den
Mittelwert von drei Wiederholungen dar.

Tabelle V
Wirkung représentativer synergistischer Zusammensetzungen auf dis Blattreifung bel Griinen Bohnen
Verbindung Konzentration Blattreifungs-
Nr. {ppm) Bewertung
Kontrolle 0 0
Ethephon 50 1
100 47
Verbindung 75 100 0
200 0
500 1
Ethephon + Verbindung 75 50 + 100 2.3
50 + 200 3
50 + 500 5
100 + 100 7
100 + 200 9
100 + 500 10

Die Ergebnisse in Tabelle V zeigen, daB Ethylenfreisetzungsmittel und eine Malonsdurederivatvarbindung enthaltende
Zusammensetzungen eine synergistische Wirkung auf das Reifen von Griinen Bohnen ausiiben,



~-70- 273 768

Baisplel XLIIl

Wirkung raprasentativer synergistischer Zusammensatzungen auf Pilanzen-Chlorophyligehalt-Reifung

Eine Vorratslosung von Ethephon, die 2 Milligramm/Milliliter enthielt, wurds durch Auflésen einer entsprechenden Menge in
Wasser zubereitat. Eine Vorratslésung von Verbindung 756 wurde durch Vermischen von 150 Milligramm Vervindung 75 mit 0,5
Millilitern obe:tlachenaktivem Mittel Triton X-100, 1 Milliliter B-Butyrolacton und 500 Millilitern Wasser hergestelit, Die
folgenden in Tabelle W aufgefiihrten Testlésungen wurden durch Verd{innen mit Wasser hergestelit. Das oberflichenaktive
Mittel Triton X-100 ist im Handel zu beziehen,

In Papiertdpfe mit einem Durchmesser von 7,6 Zentimetern, die Pflanzsubstrat (ein Drittel Perlit, ein Drittel Torfmull und ein
Drittel sandige Lehmfarmerde [Volumen:Volumen:Volumen)) enthielten, wurden drei Samer von Griinen Bohnen (Phaseolus
vulgaris, Sorte Cranberry) gesteckt. Finf bis sieben Tage nach dem Keimen wurden die Pflanzen auf eine Pflanze pro Topf
ausgedinnt. 12 Tage nach der Behandlung wurden 10 Scheiben (Durchmesser 12 Millimeter) aus den Primérbl4ttern jeder
Bohnenpflanze ausgestanzt. Jede Gruppe von 10 Scheiben wurde in Petrischalen gelegt, dic 20 Milliliter der entsprechenden
oben zubersiteten Testlésungen enthislten. Ais Kontrolle wurde auch eine Wasser-Aceton-Lésung verwendet, die ::eine
Testverbindung enthielt. Jede Petrischale wurde anschlieBend 48 Stunden lang bei 28°Ciin einer dunklen Umgebung gehaiten.
Nach der Entnahme aus der dunklen Umgebung wurde jede Gruppe von Scheiben trocken getupft und in einem Testréhrchen
auf Eis gelegt.

Jede Gruppe von Scheiben wurde dann in einem Waring-Mischer mit 20 Millilitern einer Ldsung, die 80 % Aceton/20 % Wasser
{Volumen/Volumen) enthielt, homogenisiert. Die resultierenden Suspensionen wurden bei einer Températur von 0 bis 2°C mit
12000 X g (g = 980cm s~%) 5 Minuten lang zentrifugiert. Die das Chlorophyll enthaltende tiberstehende Fliissigksit wurde
gesammeli, und das Lichtabsorptionsvermégen der Lésungen bei 645 Nanometern (nm) und 663 Nanometern {nm) wurde mit
Hilfe der Spektralanalyse bestimmt. Der Chiorophyligesamtgehalt {Milligramm Chlorophyll/Gramm Blattgewebe) wurde nach
der folgenden Glsichung berechnet;

Milligramm (20,2) (Absorptionsvermégen bei 645 nm) +
Chlorophyll - (8,02) {Absorptionsvermogen bei 663 nm)
Greram Blattgewebe Masse der Blattscheiben (Gramm)

Jeder Wert der Kontroll- und Testlésungen in Tabelle W stellt einen Mittelwert vor. zwei Wiederholungen dar.

Tabelle W
Wirkung représentativer synergistischer Zusammensetzungen auf Pflanzen-Chlorophyligehalt-Reifung
Verbindung Konzentration Chlorophyll- Chlorophyll-
Nr. {ppm) gehalt {%der Kontrolle)
Milligramm/
Chlorophyll/
Gramm Blattgewebs
Kontrolle - 41,40 100
Ethephon 75 33,54 81,0 .
Verbindung 75 150 36,90 89,1
Ethephon + Verbindung 75 75 + 150 26,77 - 64,7

Die Ergebnisse in Tabelle W demonstrieren, daR Ethylenfreisetzungsmittel und eine Malonséurederivatverbindung enthaltende
Zusammensetzungen eine synergistische Wirkung auf die Reifung von Griinen Bohnen ausiiben.
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