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(57) Abstract

Disclosed are carbamoyl carboxylic acid hydrazides
(I) and their salts, wherein: R! is optionally substitued
alkyl, alkenyl, alkinyl, cycloalkyl, cycloalkenyl, aryl or
heteroaryl or an optionally substituted non-aromatic carbo- or
heterocycle, W!'W2C=N-, where W! is optionally substituted
alkyl, alkenyl, alkinyl, cycloalkyl, cycloalkenyl, aryl or
heteroaryl and W2 is hydrogen or W!; RZ is hydrogen or
optionally halogenated alkyl or cycloalkyl; R® is optionally
substituted alkyl, cycloalkyl or phenylalkyl; R4 is hydrogen
or one of the R3 radicals, or R3 and R# together with the C
atom to which they are bound form an optionally substituted
saturated carbo- or heterocycle; RS is one of the R? radicals;
RS is optionally substitutéd alkyl, alkenyl, alkinyl, cycloalkyl,
cycloalkenyl, aryl or heteroaryl, an optionally sustituted non-
aromatic carbo- or heterocycle or, when R3 = isopropyl,
hydrogen; R7 is one of the RS radicals except hydrogen; X1,
X2 and X3 are in each case oxygen or sulfur. Disclosed also

X R? R3 X3 RS R6
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Ri~— Xl=— ¢—N—¢ —C—N— N —R’
e
R3 X3 RS RE
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are methods for their preparation, agents that contain them, their use and intermediate products (IV), wherein X3 is oxygen and R3 is a

CH(CHj3)2, CH2CH(CH3)2 or CH(CH3)C2Hs group.




(57) Zusammenfassung

Carbamoylcarbonsdurehydrazide der allgemeinen Formel (I) sowie deren Salze, mit den Resten in den Bedeutungen: R! ggf.
substituiertes Alkyl, Alkenyl, Alkinyl, Cycloalkyl, Cycloalkenyl, Aryl oder Heteroaryl oder einen gegebenenfalls substituierten nicht-
aromatischen Carbo- oder Heterocyclus, WIW2C=N-, wobei W! ein ggf. substituiertes Alkyl, Alkenyl, Alkinyl, Cycloalkyl, Cycloalkenyl,
Aryl oder Heteroaryl und W2 Wasserstoff oder W! bedeutet; R? Wasserstoff oder ggf. halogeniertes Alkyl oder Cycloalkyl; R3 ggf.
substituiertes Alkyl, Cycloalkyl oder Phenylalkyl; R* Wasserstoff oder einen der Reste R3 oder R® und R4 zusammen mit dem C-Atom,
an das sie gebunden sind, einen ggf. substituierten gesittigten Carbo- oder Heterocyclus; RS einen der Reste R2; RS ggf. substituiertes
Alkyl, Alkenyl, Alkinyl, Cycloalkyl, Cycloalkenyl, Aryl oder Heteroaryl, einen gegebenenfalls substituierten nicht-aromatischen Carbo-
oder Heterocyclus oder, im Falle von R3 = iso-Propyl, Wasserstoff; R7 einen der Reste RS, ausgenommen Wasserstoff, X!,X2,X3 jeweils
Sauerstoff oder Schwefel sowie Verfahren zu ihrer Herstellung, sie enthaltende Mittel, ihre Verwendung und ferner Zwischenprodukte (IV),
in denen X3 fiir Sauerstoff steht und R3 eine Gruppe CH(CH3);, CH2CH(CH3)2 oder CH(CH3)C2Hs bedeutet.
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CARBAMOYLCARBONSAUREHYDRAZIDE UND IHRE VERWENDUNG ZUR BEKAMPFUNG VON
SCHADPILZEN

Beschreibung

5
Die vorliegende Erfindung betrifft Carbamoylcarbonsdurehydrazide
der allgemeinen Formel I

X2 R2 R3 X3 RS RS

10
[ T I
Rl— X— C—N—C —C—N— N —R’ I
L,
15
sowie deren Salze, in denen die Reste die folgende. Bedeutung ha-
ben:

Rl C;-Cg-Alkyl, C,-Cg-Alkenyl oder C,-Cg-Alkinyl, wobei diese Re-

20 ste partiell oder vollst#ndig halogeniert sein und/oder eine
bis drei der folgenden Gruppen tragen k&nnen: Cyano,
Cy-C4-Alkoxy, Ci;-Cys—Halogenalkoxy, C1-C4-Alkylthio,
C;-Cs-Alkoxycarbonyl, C3-C;-Cycloalkyl, C3-C;-Cycloalkenyl,
Aryl, Aryloxy und Heteroaryl, wobei die cyclischen Reste ih-

25 rerseits einen bis drei der folgenden Substituenten tragen
kénnen: Halogen, Cyano, C;-C4-Alkyl, Ci1-Cs-Alkoxyalkyl,
C1-C4-Halogenalkyl, C;-Cg4-Alkoxy, Ci1-Cy4-Halogenalkoxy,
C1-Cs-Alkylthio, Cj-C4-Alkoxycarbonyl, Aryl, Aryloxy und
Heteroaryl,

30 ‘

C3-C7-Cycloalkyl oder C3;-C;-Cycloalkenyl, wobei diese Reste
partiell oder vollstdndig halogeniert sein und/oder eine bis
drei der folgenden Gruppen tragen kdnnen: Cyano, C;-Cq-Alkyl,
Ci-Cq4-Alkoxyalkyl, C;-Cs-Halogenalkyl, C1-C4-Alkoxy,

35 C,-Cs-Halogenalkoxy, C1-C4-Alkylthio, C1-C4—Alkoxycarbonyl,
Aryl, Aryloxy und Aryl-(C;—Cs)-alkyl, wobei die cyclischen
Gruppen einen bis drei der folgenden Substituenten tragen
kénnen: Halogen, Cyano, C;-C4-Alkyl, C1-Cq—-Alkoxyalkyl,
C:-C4-Halogenalkyl, C;-Cs-Alkoxy, C,-C4-Halogenalkoxy,

40 C1-Cq-Alkylthio, C,-Cs-Alkoxycarbonyl, Aryl und Aryloxy,

einen nicht-aromatischen 4- bis 8-gliedrigen Ring, welcher
als Ringglieder neben Kohlenstoff noch eines oder zwel der
Heteroatome Sauerstoff, Schwefel und Stickstoff enthalten

45 kann, wobei die Kohlenstoffatome im Ring eine oder zwei der
folgenden Gruppen tragen konnen: Halogen, Cyano, C;-C4—Alkyl,
C1-Cq-Alkoxyalkyl, C;-Cs-Halogenalkyl, C1-Cq-Alkoxry,
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2
Ci-C4-Halogenalkoxy, Ci-Cs-Alkylthio, C1-Cy—-Alkoxycarbonyl,
Aryl und Aryloxy und wobei das zweite und jedes weitere
Stickstoffatom als Heteroatom im Ring Wasserstoff oder eine
C1-C4-Alkylgruppe tragt,

Aryl oder Heteroaryl, wobei diese Reste eine bis drei der
folgenden Gruppen tragen kénnen: Halogen, Cyano, C;-C4-Alkyl,
C1-C4-Alkoxyalkyl, Ci;-Cs-Halogenalkyl, C1~-Cy4=-Alkoxy,
C1-C4-Halogenalkoxy, C;-Cs-Alkylthio, Ci1-C4-Alkoxycarbonyl,
Aryl, Aryloxy und Heteroaryl, in denen die cyclischen Substi-
tuenten ihrerseits einen bis drei der folgenden Substituenten
tragen koénnen: Halogen, Cyano, C;-Cs-Alkyl, C1-Cy4-Alkoxy-
alkyl, C;-Cy4-Halogenalkyl, C;-C4-Alkoxy, C;-C4-Halogenalkoxy,
C1~-C4-Alkylthio und C;-Cy-Alkoxycarbonyl oder

WlW2C=N-, wobei

Wl C1-Cg-Alkyl bedeutet, welches partiell oder vollstan-
dig halogeniert sein und/oder eine bis drei der folgenden
Gruppen tragen kann: Cyano, C;-C4-Alkoxy, C;-Csz-Halogen-
alkoxy, C;-C4-Alkylthio, Aryl, Aryloxy und Heteroaryl,
wobei die cyclischen Gruppen ihrerseits einen bis drei
der folgenden Substituenten tragen kénnen: Halogen,
Cyano, C;-C4-Alkyl, C;-Cy4-Alkoxyalkyl, C;-Cs-Halogenalkyl,
C1-C4-Alkoxy, C;-C4-Halogenalkoxy, C;-Cs-Alkylthio,
C1-Cs-Alkoxycarbonyl, Aryl und Aryloxy,

C2-Cg-Alkenyl oder C-Cg-Alkinyl, wobei diese Reste parti-
ell oder vollsténdig halogeniert sein und/oder eine bis
drei der folgenden Gruppen tragen kénnen: Cyano,
Ci1-C4-Alkoxy, C;-Cs-Halogenalkoxy, C;-Cy4-Alkylthio,
C1-C4-Alkoxycarbonyl, Aryl und Aryloxy, wobei die cycli-
schen Gruppen ihrerseits einen bis drei der folgenden
Substituenten tragen kénnen: Halogen, Cyano,

C1-C4-Alkoxy, C;-Cs-Halogenalkoxy, C;-C4~Alkylthio,
C1-C4-Alkoxycarbonyl, Aryl und Aryloxy,

C3-C7-Cycloalkyl oder C3;-Cy7-Cycloalkenyl, wobei diese Re-
ste eine bis drei der folgenden Gruppen tragen kénnen:
Halogen, Cyano, C;-Cs-Alkyl, C;-Cs-Alkoxyalkyl,
C1-C4-Halogenalkyl, C;-Cys-Alkoxy, C1-C4-Halogenalkoxy,
C1-C4-Alkylthio, C1-C4-Alkoxycarbonyl, Aryl und
Aryl-(C;-C4)-alkyl, wobei die Gruppen, welche Aryl ent-
halten, einen bis drei der folgenden Substituenten tragen
kénnen: Halogen, Cyano, C;-Cgs-Alkyl, C;-C4-Alkoxyalkyl,
C1-C4-Halogenalkyl, Ci-Cy-Alkoxy, C;-Cs-Halogenalkoxy,
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3

C1-C4-Alkylthio, C;-C4-Alkoxycarbonyl, Aryl und Aryloxy
oder

Aryl oder Heteroaryl, wobei diese Reste eine bis drei der
folgenden Gruppen tragen kénnen: Halogen, Cyano,
C1~-C4-Alkyl, C;~Cy4—Alkoxyalkyl, C1-C4~Halogenalkyl,
C1-C4-Alkoxy, C;-C4-Halogenalkoxy, C;-Cs-Alkylthio,
Ci-Cs4-Alkoxycarbonyl, Aryl und Aryloxy und

W2 Wasserstoff oder eine der Gruppen W!;

Wasserstoff oder C;-Cg-Alkyl oder C3~C7-Cycloalkyl, welche
partiell oder vollstdndig halogeniert sein kénnen;

C1-Cg-Alkyl, wobei dieser Rest eine bis drei der folgenden
Gruppen tragen kann: Halogen, Cyano, C;-Cs-Alkoxy,
C1-C4-Halogenalkoxy, C;-Cy-Alkylthio und C;-C4-Alkoxycarbonyl,

C3-C7-Cycloalkyl oder Phenyl-(C;-C4)-alkyl, wobei die Ringe
dieser Reste eine bis drei der folgenden Gruppen tragen kén-
nen: Halogen, Cyano, C;-Cy-Alkyl, C;-Cs-Alkoxyalkyl,
C;-C4-Halogenalkyl, C;-Cy-Alkoxy, Ci;-Cs-Halogenalkoxy,
C1-Cy4-Alkylthio, C;-Cy-Alkoxycarbonyl, Aryl und Aryloxy;

Wasserstoff oder einen der Reste R3 oder

und R* gemeinsam mit dem C-Atom, an das sie gebunden sind,
einen 4- bis 8-gliedrigen Ring, welcher als Ringglieder neben
Kohlenstoff noch ein oder zwei der Heteroatome Sauerstoff,
Schwefel und Stickstoff enthalten kann, wobei die Kohlen-
stoffatome im Ring eine oder zwei der folgenden Gruppen tra-
gen kénnen: Halogen, Cyano, Ci;-C4-Alkyl, C;-Cs-Alkoxyalkyl,
C1-C4-Halogenalkyl, C;-C4-Alkoxy, C;-Cs-Halogenalkoxy,
Cy-C4-Alkylthio, C1-Cs-Alkoxycarbonyl, Aryl und Aryloxy und
wobei Stickstoff als Heteroatom Wasserstoff oder eine
C1~C4—-Alkylgruppe tragt;

einen der Reste R<;

C1-Cg-Alkyl, Cy-Cg-Alkenyl oder C;-Cg-Alkinyl, wobei diese Re-
ste partiell oder vollstédndig halogeniert sein und/oder eine
bis drei der folgenden Gruppen tragen kénnen: Cyano,
C;-Cg4-Alkoxy, C1-Cy4-Halogenalkoxy, C;-Cs-Alkylthio,
C3-C7-Cycloalkyl, C3-Cy7-Cycloalkenyl, Aryl, Aryloxy und
Heteroaryl, wobei die cyclischen Reste ihrerseits einen bis
drei der folgenden Substituenten tragen kénnen: Halogen,
Cyano, C;-Cs-Alkyl, C;-Cy4-Alkoxyalkyl, C1-Cs-Halogenalkyl,
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4
Ci1-C4-Alkoxy, Ci1-Cs-Halogenalkoxy, C1-C4-Alkylthio, Aryl,
Aryloxy und Heteroaryl,

C3-C7-Cycloalkyl oder C3-C7-Cycloalkenyl, wobei diese Reste
partiell oder vollstandig halogeniert sein und/oder eine bis
drei der folgenden Gruppen tragen kénnen: Cyano, C;-C4~-Alkyl
C1-C4-Alkoxyalkyl, C;-Cs-Halogenalkyl, Ci1-C4-Alkoxy,
Ci1-C4-Halogenalkoxy, C;-Cs-Alkylthio, Aryl, Aryloxy und
Aryl-(C;-C4)-alkyl, wobei die cyclischen Gruppen einen bis
drei der folgenden Substituenten tragen kénnen: Halogen,
Cyano, C;-C4-Alkyl, C;-Cyq-Alkoxyalkyl, Ci-Cs-Halogenalkyl,
C1-C4-Alkoxy, C;-Cy4-Halogenalkoxy, C;-Cs-Alkylthio, Aryl und
Aryloxy,

7

einen nicht-aromatischen 4- bis 8-gliedrigen Ring, welcher
als Ringglieder neben Kohlenstoff noch eines oder zwei der
Heteroatome Sauerstoff, Schwefel und Stickstoff enthalten
kann, wobei die Kohlenstoffatome im Ring eine oder zwei der
folgenden Gruppen tragen kénnen: Halogen, Cyano, Ci1-C4-Alkyl,
C1-C4-Alkoxyalkyl, C;-Cs-Halogenalkyl, C;-Cs-Alkoxy,
C1-C4-Halogenalkoxy, C;-C4-Alkylthio, Aryl und Aryloxy und wo-
bei das zweite und jedes weitere Stickstoffatom als Hetero-
atom im Ring Wasserstoff oder eine C;-C4-Alkylgruppe tragt,

Aryl oder Heteroaryl, wobei diese Reste eine bis drei der
folgenden Gruppen tragen kénnen: Halogen, Cyano, C;-C4-Alkyl,
C1-Cys-Alkoxyalkyl, C;-Cy4-Halogenalkyl, C1-Cs-Alkoxy,
Ci~C4~Halogenalkoxy, C1-Cs-Alkylthio, Aryl, Aryloxy und
Heteroaryl, in denen die cyclischen Substituenten ihrerseits
einen bis drei der folgenden Substituenten tragen kbnnen: Ha-
logen, Cyano, C1-C4-Alkyl, C;-Cs4-Alkoxyalkyl, C1-C4-Halogen-
alkyl, C;-C4-Alkoxy, C;-Cs-Halogenalkoxy und C;-Cs4-Alkylthio
oder

wenn R? fir iso-Propyl steht, Wasserstoff;
R’ einen der Reste Rf, ausgenommen Wasserstoff;
X! Sauerstoff oder Schwefel,
X2 Sauerstoff oder Schwefel,

X3 Sauerstoff oder Schwefel;

ausgenommen die Verbindungen gemdR folgender Definition der Re-
ste:

Ta-d (R! = Ph-CHy; R2 = H; R3 = CHj, (CHz) ;CH3, CH(CH3), oder
Ph-CHz; R4,R5 = H; R6,R7 = CH,CH,Cl),
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5
Ie-h (R! = C(CH3)3; R? = H; R3 = CH;, CH(CH3)2, CH(CH3)CH,CH;,
CH2CH(CH3), oder Ph-CH;; R%4,R5 = H; R6,R7 = CH,CH,Br),

Ii (R! = Ph—CHy; R2 = H; R} = CH3; R4,RS = H; RS = CH3; R7 =
Ph),

Ij-k (Rl = Ph—CHy; R2 = H; R3 = CH(CH3), oder CH3;CH(CH3)3; R%,RS
= H; RS,R7 = Ph),

Il (Rl = C(CH3)3; R2 = H; R3 = CH(CH;3),; R4,R5,R6 = H; R7 =
Ph),

Im (Rl = Ph-CHp; R2 = H; R} = Ph-CHy; R4, RS = H; R6,R7 =
CH,CH,) ,

In-o (Rl = Ph-CHp; R? = H; R} = CH,SCH3; oder CH,CH,SCH3; R%,R5 =

H; R6,R7 = CHyCH,C1).

Aufterdem betrifft die Erfindung Verfahren zur Herstellung der
Verbindungen I und ihrer Salze, diese Stoffe enthaltende Mittel
sowie ein Verfahren zur Bekdmpfung von Schadpilzen und die Ver-
wendung dieser Stoffe hierzu.

Des weiteren betrifft die vorliegende Erfindung Aminosaurehydra-
zid-Zwischenprodukte der allgemeinen Formel IV

R3 X3 RS ge

HzN——T —C—N— N—FR’ v

R4

in der X3 fur Sauerstoff und R} fur eine Gruppe CH(CHj3),
CH,CH(CH3), oder CH(CH3)CzHs steht und R4, R5, R6 und R’ die in An-
spruch 1 angegebene Bedeutung haben, ausgenommen die Verblndungen
gemdfl folgender Definition der Reste:

IVa-b (R® = CH(CH;3), oder (CHp),CH3; R4,R5 = H; R6,R7 =
CH,CH,CL) ,

IVc-e (R3 = CH(CHj3)2, CHI(CH3)CH;CH; oder CHgCH(CHg)z, R4,R5> = H;
Ré,R7 = CH,CH,Br),

IVE (R3 = CH(CH;3),; R4,R5,R6 = H; R’ = Ph),

Vg (R} = CH(CH3)2; R4,R5 = H; RS,R7 = Ph).

Aus der DE-B 1 199 540 sind Mittel bekannt, welche Alkylcarbon-
sdurehydrazide, z.B. die Verbindung folgender Formel
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0
H3C—CH>—CH»~CH»—CH>~C—NH--NH ‘@

enthalten und welche eine Wirkung gegen echte Mehltaupilze auf-
weisen.

Ferner lehrt die JP-a 69/27 997 die Verwendung von 4-Methoxycar-
bonylterephthalsdurehydrazid bzw. Terephthalsdurebishydrazid zur
Bekampfung von Reisbrand.

Diese Mittel vermdgen jedoch als Fungizide noch nicht zu befrie-
digen.

Aus der Literatur sind noch weitere Carbonsaurehydrazide bekannt;
von einer fungiziden Wirkung dieser Verbindungen wird jedoch
nichts berichtet (vgl. Pharmazie 44, Seite 608 bis Seite 611
(1989); Pharmazie 44, Seite 316 bis Seite 317 (1989); J. Org.
Chem. 36, Seite 1580 bis Seite 1584 {1971); Farm. Pol. 2B, Seite
615 (1972); EP-A 361 977; Collect. Czech. Commun. 49, Seite 2551
bis Seite 2561 (1989)).

Der vorliegenden Erfindung lagen daher neue Carbamoylcarbonsdure-
hydrazide mit verbesserter Wirkung gegen Schadpilze als Aufgabe
zugrunde.

Demgemafs wurden die eingangs definierten Verbindungen I und ihre
Salze gefunden.

Weiterhin wurden die fur die Herstellung dieser Stoffe wichtigen
Zwischenprodukte der allgemeinen Formel IV gefunden.

Ferner wurden sie enthaltende Mittel, Verfahren zur Herstellung
der Verbindungen I und ihrer Salze und der sie enthaltenden
Mittel gefunden und des weiteren ein Verfahren zur Bekdmpfung von
Schadpilzen und die Verwendung der Verbindungen I und ihrer Salze
hierzu.

Die Verbindungen I und ihre Salze kénnen ausgehend von den ent-
sprechenden Carbamoylcarbonsauren II hergestellt werden. Bevor-
zZugt erhdlt man sie nach den im folgenden beschriebenen Verfahren
A, B bzw. C (die Literaturzitate "Houben-Weyl” beziehen sich auf:
Houben-Weyl, Methoden der Organischen Chemie, 4. Auflage, Thieme
Verlag, Stuttgart).
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Verfahren A

Die Carbamoylcarbonsaurehydrazide I erhalt man, indem man die

Carbamoylcarbonsduren II mit den Hydrazinen III umsetzt.
5

X2 R2 g3 x3 R> RS

I N |

RI—™xl—C—N—C —C—OH *+ H—N—N-—R —%

10 I

R4
11 III
X2 R2 R3 X3 RS R6
15 I
RI=—xl— C—N—C —C—N— N —FR’
L
I
20

Die Carbamoylcarbonsduren II sind bekannt oder nach bekannten Me-

- thoden, vor allem ausgehend von den zugrundeliegenden Aminos&u-

o ren, erhaltlich (vgl. z.B. Houben-Weyl “Methoden der organischen
Chemie” Band 15/1, 4. Auflage, Thieme Verlag Stuttgart 1977;

25 JP 53148530; JP 52151146; J. Org. Chem. 43, 2930-2932 [1978]; J.
Chem. Soc., Perkin Trans. 1, 1972, 1983-1985; Chem. Ber. 104,
3156-3167 [1971]; J. Org. Chem. 36, 49-59 [1971]; Helv. Chim.
Acta 52, 282-291 [1969]; Tetrahedron 34, 2763-2766 [1978]; Chem.
Pharm. Bull. 19, 912-929 [1971]; J. Chem. Soc. 1952, 2076-2079).

30
Die Hydrazine III sind ebenfalls bekannt oder leicht erh&altlich

- (vgl. "Houben-Weyl”, Band 10/2, Seite 1 bis Seite 71 bzw. Seite
169 bis Seite 409, vor allem Seite 396 bis Seite 399 und Seite
402 bis Seite 405).

35 _

Vorzugsweise arbeitet man in diesem Verfahren A so, daR man zu-
nachst die Carbamoylcarbonsduren II in carboxyaktivierte
Derivate, vor allem in Acylcyanide oder Anhydride, uberfuhrt
(vgl. Pharmazie 44, Seite 316 bis Seite 317 bzw. Seite 608 bis

40 Seite 611 (1989); Tetrahedron Letters, Band 18, Seite 1595 bis
Seite 1598 (1973) bzw. “Houben-Weyl”, Band 15/1, Seite 28 bis
Seite 32). Diese Derivate werden dann mit den Hydrazinen III in
Gegenwart von Basen zur Reaktion gebracht.

45
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Zur Herstellung der carboxyaktivierten Acylcyanide eignet sich
z.B. die Reaktion der Carbamoylcarbonsauren II mit Cyanphosphon-
sdurediethylester, vor allem in einem inerten Losungsmittel wie
Tetrahydrofuran, Toluol oder Dichlormethan.

Zur Herstellung der carboxyaktivierten Anhydride ist die Umset-

‘zung der Carbamoylcarbonsduren II mit Kohlensdurechloriden wie

Chlorameisensdure-iso-butylester in Gegenwart von Basen und gege-
gebenfalls in einem inerten Losungsmittel wie Toluol oder Tetra-
hydrofuran bevorzugt.

Die Umsetzung der Hydrazine III mit den carboxyaktivierten Carba-
moylcarbonsduren II erfolgt vorzugsweise in einem Lésungsmittel
wie Dichlormethan, Tetrahydrofuran oder Toluol.

Als Basen kénnen insbesondere die Hydrazine III selbst dienen,
wobei man sie aus dem Rohprodukt ublicherweise zuruckgewinnt.

In einer bevorzugten Ausfihrungsform dieser Verfahrensstufe wer-
den die Carbamoylcarbonsdure II, das Hydrazin III, das zur Erzeu-
gung des caboxyaktivierten Derivates der Carbamoylcarbonsaure II
geeignete Reagenz und die Base im Eintopfverfahren, gegebenen-
falls in einem inerten Lésungsmittel, zur Reaktion gebracht und
das'Rohprodukt anschlieffend in an sich bekannter Weise auf das
Carbamoylcarbonsdurehydrazid I aufgearbeitet.

Verfahren B

Die Carbamoylcarbonsdurehydrazide I, in denen R! fur eine Gruppe
-WIW2C=N- steht, erhalt man ferner, indem man die Carbamoylcarbon-
sdurehydrazide I, in denen X!, X2 und X3 jeweils Sauerstoff bedeu-
ten und die Gruppe R1-Xx1-(CO) flir eine Schutzgruppe steht, die in
an sich bekannter Weise abgespalten werden kann, in Carbonsaure-
hydrazide IV tberfuhrt und diese mit Chlorformyloximen V in Ge-
genwart von Basen umsetzt.

Stufe Ba: Herstellung der Carbonsdurehydrazide IV
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X2 R2 R} X3 g5 gs
N .
Rl—Xl—C~—N—(C —C~—N — N —R’ I
l,
I

Die Abspaltung der Gruppe R!-X!-(CO) aus den Carbamoylcarbonsiure-
hydraziden I kann in an sich bekannter Weise durchgefihrt werden
(vgl. "Houben-Weyl”, Band 15/1, Seite 46 bis Seite 305, vor allem
Seite 126 bis Seite 129; Pharmazie 44, Seite 316 bis Seite 317
(1989) ).

Geeignete abspaltbare Gruppen enthalten als Rest R! vor allem die
tert.-Butyl-, und daneben die Benzylgruppe.

Im Falle von R! = tert.-Butyl beispielsweise erfolgt die Abspal-

tung ublicherweise durch Umsetzung mit einer Sdure, insbesondere

einer Protonensédure wie Salzsdure, Bromwasserstoffsaure oder Tri-
fluoressigsaure (loc. cit.).

Die als Ausgangsstoffe geeigneten Carbamoylcarbonsdurehydrazide I
sind nach bekannten Verfahren (vgl. Pharmazie 44, Seite 316 bis
Seite 317 bzw. Seite 608 bis Seite 611 (1989); ”“Houben-Weyl”,
Band 15/1, Seite 28 bis Seite 32) oder insbesondere nach dem
erfindungsgeméfen Verfahren A erhaltlich.

Stufe Bb: Herstellung der Carbamoylcarbonséurehydrazide I
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Die aus der Synthesestufe (Ba) resultierenden Carbonsdurehydra-
zide IV werden mit den Chlorformyloximen V in Gegenwart von Basen
umgesetzt.

Die Chlorformyloxime V sind bekannt oder nach bekannten Verfah-
ren, z.B. durch Phosgenierung von Oximen, erhaltlich (vgl.
Z. Chem. 9, Seite 344 bis Seite 345 (1967)).

Die Umsetzung wird vorzugsweise in einem organischen Lésungs-
mittel, vor allem in Toluol, Methylenchlorid, Tetrahydrofuran
oder Gemischen dieser Lésungsmittel durchgefiihrt.

Als Basen kommen anorganische und organische Basen gleichermafen
in Betracht, wobei organische Basen und hierunter wiederum ter-
tidre Amine wie Triethylamin, Pyridin und N-Methylpiperidin be-
vorzugt sind.

Die Umsetzung wird in der Regel bei Temperaturen von (-40) bis
50, vorzugsweise (-10) bis 20°C durchgefiithrt.

Im Gbrigen ist die Durchfihrung dieser Reaktion dem Fachmann ge-
laufig, so daR es keiner weiteren Ausfihrungen hierzu bedarf
(vgl. "Houben-Weyl”, Band 15/1, Seite 117 bis Seite 125; Dev. En-
docrinol. 13 (Neurohypophyseal Pept. Horm. Other Biol. Act.
Pept.), Seite 37 bis Seite 47 (1981)).

Verfahren C

Die Carbamoylcarbonsdurehydrazide der allgemeinen Formel I gemaf
Anspruch 1, in der R® fiur C;-Cg-Alkyl, C4-C7-Cycloalkyl oder
Aryl-(C;-C4)-alkyl steht, sind ferner durch Umsetzung von Carba-
moylcarbonsdurehydraziden der allgemeinen Formel I gemdf An-
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spruch 1, in der R® Wasserstoff bedeutet, mit einer Verbindung der
allgemeinen Formel R6-X, in welcher R6 fur C1-Cg-Alkyl,
C4~-C7-Cycloalkyl oder Aryl-(C;-C4)-alkyl steht und X eine negative

Abgangsgruppe bedeutet, unter Mitverwendung einer Base erhalt-
lich.

Die Carbamoylcarbonsaurehydrazide der allgemeinen Formel I, in
der R® fur Wasserstoff steht sind in an sich bekannter Weise (vgl.
DE-A 1 089 390; zh. Org. Khim. 14, Seite 1086 (1978)), oder ins-
besondere nach dem erfindungsgemdfen Verfahren A erhaltlich.

Als negative Abgangsgruppe X kommen das Methylsulfonyl-, das
4-Methylphenylsulfonylanion und vorzugsweise Halogenid-Anionen
wie Jodid und insbesondere Chlorid und Bromid in Betracht.

Als Basen verwendet man vor allem Alkalimetallcarbonate und
-alkanolate wie Natriumcarbonat, Natriummethanolat und Natrium-
ethanolat, daneben Erdalkalimetallcarbonate wie Calciumcarbonat,
Alkalimetall- oder Erdalkalimetallhydroxide, z.B. Natriumhydroxid
und Calciumhydroxid, - hydride, z.B. Natriumhydrid, -hydrogen-
carbonate, z.B. Natriumhydrogencarbonat, -alkane, z.B. n-Butyl-
lithium oder tertidre Amine wie Triethylamin.

Die Reaktion kann lésungsmittelfrei oder in einem unter den Reak-
tionsbedingungen inerten Lésungsmittel wie Dimethylformamid,
Tetrahydrofuran, Dichlormethan oder Alkanolen wie Methanol oder
Ethanol durchgefuhrt werden.

Man fuhrt die Reaktion in der Regel bei einer Temperatur von 10
bis 60°C und unter Normaldruck durch.

Im Ubrigen erfolgt die Durchfuhrung des Verfahrens in an sich be-
kannter Weise (vgl. "Houben-Weyl”, Band 10/2, Seite 402 bis Seite
404).

Die nach den Verfahren A, B bzw. C erhaltenen Reaktionsgemische
werden in uUblicher Weise auf die Verbindungen I aufgearbeitet,
z.B. durch Mischen mit Wasser, Trennung der Phasen und gegebenen-
falls chromatographische Reinigung der Rohprodukte. Die Zwischen-
und Endprodukte fallen z.T. in Form farbloser oder schwach braun-
licher, za&her Ole an, die unter vermindertem Druck und bei maRig
erhéhter Temperatur von fluchtigen Anteilen befreit werden kén-
nen. Sofern die Zwischen- und Endprodukte als Feststoffe erhalten
werden, kann die Reinigung auch beispielsweise durch Umkristalli-
sieren oder Digerieren erfolgen.
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Die Verbindungen der Formel I koénnen gegebenenfalls in Abhdngig-
keit von der Art der Substituenten als geometrische und/oder op-
tische Isomere oder Isomerengemische vorliegen. Sowohl die reinen
Isomeren als auch die Gemische der Isomeren weisen fungizide Wir-
kung auf. '

Teil der Erfindung sind auch die Salze insbesondere der sédurebe-
standigen Verbindungen I, welche basische Zentren, vor allem ba-
sische Stickstoffatome enthalten, und zwar insbesondere die Salze
mit Mineralsduren wie Schwefelsaure und Phosphorsdure oder Lewis-
Sauren wie Zinkchlorid. Ublicherweise kommt es auf die Art des
Salzes nicht an. Im Sinne der Erfindung sind solche Salze bevor-
zugt, die die von Schadpilzen freizuhaltenden Pflanzen, Flachen,
Materialien oder R&ume nicht schadigen und die Wirkung der
Verbindungen I nicht beeintrachtigen.

Die Salze der Verbindungen I sind in an sich bekannter Weise
zuganglich, vor allem durch Umsetzen der entsprechenden Carba-
moylcarbonsdurehydrazide I mit den genannten S&uren in Wasser
oder einem inerten organischen Lésungsmittel bei Temperaturen von
-80 bis 120, vorzugsweise 0 bis 60°C.

Bei der Herstellung der Carbamoylcarbonsaurehydrazide I gemafld
Verfahren B werden auch neue Zwischenprodukte der allgemeinen
Formel IV erhalten

R} X} RS ge

HgN—-—T—C—N—N——R7 v

R4

in der X? fur Sauerstoff steht und RY, R5, RS, und R’ die in An-
spruch 1 angegebene Bedeutung haben und R3 fir eine Gruppe
CH(CH3)2, CH2CH(CH3), oder CH(CH3)CyHs steht, wobei die
Verbinduﬁgen gemédf? folgender Definition der Reste bereits bekannt

-8ind:

IVa-b (R3 = CH(CH3); oder (CHp),CH3; R4,RS = H; RS,R7 =
CH,CH,C1) , |

IVc-e (R} = CH(CH3);, CH(CH;)CHyCH; oder CH,CH(CH;),; R4,R5 = H;
R8,R7 = CH3CH3Br),

IVE (R3 = CH(CH3); R4,R5,R6 = H; R7 = Ph),

Ivg (R3 = CH(CH3)2; R4,R5 = H; RS,R7 = Ph)
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(vgl. Pharmazie, 44, Seite 608 bis Seite 611 (1989); Pharmazie,
44 Seite 316 bis Seite 317 (1989); EP-A 0 361 977; Int. J. Pept.
Protein Res. 21 Seite 406 (1983); Farm. Pol. 28, Seite 615 bis
Seite 619 (1972)).

Unter den neuen Aminosdurehydraziden.IV sind jene bevorzugt, in
denen R’ fiur eine Gruppe CH(CH;), steht, R? und RS die in An-
spruch 1 angegebene Bedeutung haben,

R6

R7

fur C;-Cg-Alkyl steht, wobei dieser Rest partiell oder voll-
stéandig halogeniert sein und/oder eine bis drei der folgenden
Gruppen tragen kann: Cyano, C;-Cs-Alkoxy, C;-Cs-Halogenalkoxy,
C1-C4-Alkylthio, C3-Cy;-Cycloalkyl, C3-C;-Cycloalkenyl, Aryl,
Aryloxy und Heteroaryl, wobei die cyclischen Reste ihrerseits
einen bis drei der folgenden Substituenten tragen kénnen: Ha-
logen, Cyano, C;-C4-Alkyl, C;-C4-Alkoxyalkyl, C1-C4-Halogen-
alkyl, C;-C4-Alkoxy, C1-Cs-Halogenalkoxy und C;-Cs-Alkylthio,
Aryl, Aryloxy und Heteroaryl und

fur Aryl steht, wobei dieser Rest eine bis drei der folgenden
Gruppen tragen kann: Halogen, Cyano, C;-Cs-Alkyl,
C1-C4-Alkoxyalkyl, C;-Cs-Halogenalkyl, C;-Cs-Alkoxy,
C;-Cy4-Halogenalkoxy, C1-Cgs-Alkylthio, Aryl, Aryloxy und
Heteroaryl, in denen die cyclischen Substituenten ihrerseits
einen bis drei der folgenden Substituenten tragen kénnen: Ha-
logen, Cyano, C;-C4-Alkyl, C;-Cs-Alkoxyalkyl, Ci;~-Cs-Halogen-
alkyl, C;-Cg4-Alkoxy, Ci-Cs-Halogenalkoxy und C;-Cq-Alkylthio.

Besonders bevorzugt sind im Hinblick auf ihre Verwendung zur Her-
30 stellung der Carbamoylcarbonsaurehydrazide I die in den anschlie-
Renden Tabellen zusammengestellten Verbindungen IV.

Tabeile 1
H3C CHj
\ / _
» H CH 0 RS R6
]
H—N— |c —C—N— N—&R’
H
Nr. RS RS R7
H CH3 CgHsg
H CH; 4-C1l-CgHy
H CH; 4-CH3-CgHy
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Nr. RS RS R7
4 H CH; 4-0OCH3-CgHq
5 H CH; 3,4~ (OCH;3) 2~CgH3
5|6 CH, CH; 4-C1-CgHy
8 H CH; 4-C1l-CgHy
9 H CH; 4-CH3-CgHg
10 H CH(CH3) 5 CH;- (4-C1-CgHy)
10 11 H CH(CH3) > 4-Cl
12 H CH(CH3) > CH (CgHg) (4~C1-CgHy)
113 H CH(CH3) 5 4-C1-CgHy
14 CH; CH(CHj3) 4-CH3-CgHy
15 H CH(CH3) > 4-0CH;3-CgHy
15 f16 H CH(CH3) , 3,4~ (OCH3) 2-CeHs
17 H CH,CH; CH; (4-C1-CgHy)
18 H CH,CHj CHCH; (4-C1-CgHy)
19 H CH,CHj CH (CgHg) (4-C1-CgHy)
20 {20 CH; CH,CHj; 4-C1-CgHy
21 H CH,CH; 4-CH3-CgHy
22 H CH,CH3 4-0CH;3-CgHy
23 H CH,CH3 3,4-(OCH3) 2-CgH3
25 24 H cyclo-CsHyg |CHp(4-Cl-CgHy)
25 H cyclo-CsHg |JCH(CH;3) (4-C1l-CgHy)
26 H cyclo-CsHg |[CH(CgHs) (4-C1-CgHy)
27 H cyclo-CgHg }[4-Cl-CgHy
28 H cyclo-CsHg |4-CH3-CgHy
30 29 H cyclo-CsHg | 4-0OCH3-CgHy
30 H cyclo-CsHg |3,4-(0OCH;3) 2—CgHj3
31 H cyclo-CgHy; |CHy (4-Cl-CgHy)
32 H cyclo-CgHi1 [CH(CH3) (4-C1l-CgHy)
35 |33 H cyclo-CgHyy |CH(CgHs) (4-C1~CgHy)
34 H cyclo-CgHyy; |4-Cl-CgHy
35 H cyclo-CgHiy |4~CH3~CgHy
36 H cyclo-CgHi1 |4-0OCH3-CgHy
40 137 H cyclo-CgHi1 |3,4-(0CH;3) 2—CgH3
38 CH; CH; CgHs
39 CH; CH3 4-Cl-CgHy
40 CH; CH;3 4-CH3-CgHy
45 41 CHj3 CHj3 4-0CH3~-CgHy
42 CH; CH3 3,4-(0CH3) p—CgH3
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Bei der eingangs angegebenen Definition der Verbindungen I wurden
Sammelbegriffe verwendet, die représentativ fiur die folgenden
Substituenten stehen:

Halogen: Fluor, Chlor, Brom und Jod;

Alkyl: geradkettige oder verzweigte Alkylgruppen mit 1 bis 8
Kohlenstoffatomen, z.B. C1-Cg-Alkyl wie Methyl, Ethyl, n-Propyl,
1-Methylethyl, n-Butyl, 1-Methylpropyl, 2-Methylpropyl,
1,1-Dimethylethyl, n-Pentyl, l-Methylbutyl, 2-Methylbutyl,
3-Methylbutyl, 1,1-Dimethylpropyl, 2,2-Dimethylpropyl,
1,2-Dimethylpropyl, 1-Ethylpropyl, n-Hexyl, 1-Methylpentyl,
2-Methylpentyl, 3-Methylpentyl, 4-Methylpentyl, 1,1-Dimethyl-
butyl, 2,2-Dimethylbutyl, 3,3-Dimethylbutyl, 1,2-Dimethylbutyl,
1,3-Dimethylbutyl, 2,3-Dimethylbutyl, 1-Ethylbutyl, 2-Ethylbutyl,
1,1,2-Trimethylpropyl, 1,2,2-Trimethylpropyl, 1-Ethyl-l-methyl-
propyl und 1-Ethyl-2-methylpropyl;

Halogenalkyl bzw. partiell oder vollsténdig halogeniertes Alkyl:
geradkettige oder verzweigte Alkylgruppen mit 1 bis 4 bzw. 8
Kohlenstoffatomen (wie vorstehend genannt), wobei in diesen Grup-
pen die Wasserstoffatome partiell oder vollstandig durch Halogen-
atome (wie vorstehend genannt) ersetzt sein kénnen, z.B.
Ci-Cz-Halogenalkyl wie Chlormethyl, Dichlormethyl, Trichlormethyl,
Fluormethyl, Difluormethyl, Trifluormethyl, Chlorfluormethyl,
Dichlorfluormethyl, Chlordifluormethyl, 1-Fluorethyl, 2-Fluor-
ethyl, 2,2-Difluorethyl, 2,2,2-Trifluorethyl, 2-Chlor-2-fluor-
ethyl, 2-Chlor-2,2-difluorethyl, 2,2-Dichlor-2-fluorethyl,
2,2,2-Trichlorethyl und Pentafluorethyl;

Alkoxy: geradkettige oder verzweigte Alkoxygruppen mit 1 bis
4 Kohlenstoffatomen, z.B. C;-C3-Alkoxy wie Methyloxy, Ethyloxy,
Propyloxy und l-Methylethyloxy;

Alkoxyalkyl: geradkettige oder verzweigte Alkylgruppen mit 1 bis
8 Kohlenstoffatomen (wie vorstehend genannt), welche in einer be-
liebigen Position eine geradkettige oder verzweigte Alkoxygruppe
(wie vorstehend genannt) mit im Falle von C;-C4-Alkoxyalkyl 1 bis
4 Kohlenstoffatomen tragen, wie Methoxymethyl, Ethoxymethyl, n-
Propoxymethyl, n-Butoxymethyl, l-Methoxyethyl, 2-Methoxyethyl,
1-Ethoxyethyl, 2-Ethoxyethyl, 2-n-Propoxyethyl und 2-Butoxyethyl;

Halogenalkoxy: geradkettige oder verzweigte Alkoxygruppen mit 1
bis 4 Kohlenstoffatomen (wie vorstehend genannt), wobei in diesen
Gruppen die Wasserstoffatome partiell oder vollstandig durch
Halogenatome (wie vorstehend genannt) ersetzt sein kénnen, z.B.
Ci1-C2-Halogenalkoxy wie Chlormethyloxy, Dichlormethyloxy, Tri-
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chlormethyloxy, Fluormethyloxy, Difluormethyloxy, Trifluormethyl-
oxy, Chlorfluormethyloxy, Dichlorfluormethyloxy, Chlordifluor-
methyloxy, 1-Fluorethyloxy, 2-Fluorethyloxy, 2,2-Difluorethyloxy,
2,2,2-Trifluorethyloxy, 2-Chlor-2-fluorethyloxy,
2-Chlor-2,2-difluorethyloxy, 2,2-Dichlor-2-fluorethyloxy,
2,2,2-Trichlorethyloxy und Pentafluorethyloxy;

Alkylthio: geradkettige oder verzweigte Alkylgruppen mit 1 bis

4 Kohlenstoffatomen (wie vorstehend genannt), welche uber ein
Schwefelatom (-S-) an das Gerust gebunden sind, z.B. C1-Cy4-Alkyl-
thio wie Methylthio, Ethylthio, Propylthio, 1-Methylethylthio, n-
Butylthio und tert.-Butylthio;

Alkoxycarbonyl: geradkettige oder verzweigte Alkoxygruppen mit 1
bis 4 C-Atomen (wie vorstehend genannt), welche uber eine
Carbonylgruppe (-CO-) an das Geruist gebunden sind;

Alkenyl: geradkettige oder verzweigte Alkenylgruppen mit 2 bis

8 Kohlenstoffatomen und einer Doppelbindung in einer beliebigen
Position, z.B. C;-C¢-Alkenyl wie Ethenyl, 1-Propenyl, 2-Propenyl,
1-Methylethenyl, 1-Butenyl, 2-Butenyl, 3-Butenyl, 1-Methyl-
l-propenyl, 2-Methyl-l-propenyl, 1-Methyl-2-propenyl, 2-Methyl-
2-propenyl, 2-Methyl-l-propenyl, l-Methyl-2-propenyl, 1-Pentenyl,
2-Pentenyl, 3-Pentenyl, 4-Pentenyl, 1-Methyl-1-butenyl, 2-Methyl-
l-butenyl, 3-Methyl-1l-butenyl, 1-Methyl-2-butenyl, 2-Methyl-
2-butenyl, 3-Methyl-2-butenyl, 1-Methyl-3-butenyl, 2-Methyl-
3-butenyl, 3-Methyl-3-butenyl, 1,1-Dimethyl-2-propenyl,
1,2-Dimethyl-1-propenyl, 1,2-Dimethyl-2-propenyl,
1-Ethyl-l-propenyl, 1-Ethyl-2-propenyl, l1-Hexenyl, 2-Hexenyl,
3-Hexenyl, 4-Hexenyl, 5-Hexenyl, 1-Methyl-1l-pentenyl,
2-Methyl-l-pentenyl, 3-Methyl-l-pentenyl, 4-Methyl-1l-pentenyl,
1-Methyl-2-pentenyl, 2-Methyl-2-pentenyl, 3-Methyl-2-pentenyl,
4-Methyl-2-pentenyl, 1-Methyl-3-pentenyl, 2-Methyl-3-pentenyl,
3-Methyl-3-pentenyl, 4-Methyl-3-pentenyl, 1-Methyl-4-pentenyl,
2-Methyl-4-pentenyl, 3-Methyl-4-pentenyl, 4-Methyl-4-pentenyl,
1,1-Dimethyl-2-butenyl, 1,1-Dimethyl-3-butenyl, 1,2-Dimethyl-
l1-butenyl, 1,2-Dimethyl-2-butenyl, 1,2-Dimethyl-3-butenyl,
1,3-Dimethyl-1-butenyl, 1,3-Dimethyl-2-butenyl, 1,3-Dimethyl-
3-butenyl, 2,2-Dimethyl-3butenyl, 2,3-Dimethyl-1l-butenyl,
2,3-Dimethyl-2-butenyl, 2,3-Dimethyl-3-butenyl, 3,3-Dimethyl-
l-butenyl, 3,3-Dimethyl-2-butenyl, 1-Ethyl-1l-butenyl,
1-Ethyl-2-butenyl, 1-Ethyl-3-butenyl, 2-Ethyl-1-butenyl,
2-Ethyl-2-butenyl, 2-Ethyl-3-butenyl, 1,1,2-Trimethyl-2-propenyl,
1-Ethyl-l1-methyl-2-propenyl, 1-Ethyl-2-methyl-1-propenyl und
1-Ethyl-2-methyl-2-propenyl;
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Alkinyl: geradkettige oder verzweigte Alkinylgruppen mit 2 bis
8 Kohlenstoffatomen und einer Dreifachbindung in einer beliebigen
Position, z.B. C;-C¢-Alkinyl wie Ethinyl, 1-Propinyl, 2-Propinyl,
1-Butinyl, 2-Butinyl, 3-Butinyl, 1-Methyl-2-propinyl, 1-Pentinyl,
2-Pentinyl, 3-Pentinyl, 4-Pentinyl, 1-Methyl-2-butinyl, l1-Methyl-
3-butinyl, 2-Methyl-3-butinyl, 3-Methyl-1-butinyl, 1,1-Dimethyl-
2-propinyl, 1-Ethyl-2-propinyl, l-Héxinyl, 2-Hexinyl, 3-Hexinyl,
4-Hexinyl, 5-Hexinyl, 1-Methyl-2-pentinyl, 1-Methyl-3-pentinyl,
1-Methyl-4-pentinyl, 2-Methyl-3-pentinyl, 2-Methyl-4-pentinyl,
3-Methyl-l-pentinyl, 3-Methyl-4-pentinyl, 4-Methyl-l-pentinyl,
4-Methyl-2-pentinyl, 1,1-Dimethyl-2-butinyl, 1,1-Dimethyl-
3-butinyl, 1,2-Dimethyl-3-butinyl, 2,2-Dimethyl-3-butinyl,
3,3-Dimethyl-1-butinyl, 1-Ethyl-2-butinyl, 1-Ethyl-3-butinyl,
2-Ethyl-3-butinyl und 1-Ethyl-1l-methyl-2-propinyl;

Cycloalkyl: monocyclische Alkylgruppen mit 3 bis 7 Kohlenstoff-
ringgliedern, z.B. C3-C7-Cycloalkyl wie Cyclopropyl, Cyclobutyl,
Cyclopentyl, Cyclohexyl und Cycloheptyl;

Cycloalkenyl: monocyclische Alkylgruppen mit 5 bis 7 Kohlenstoff-
ringgliedern die eine oder mehrere Doppelbindungen enthalten z.B.
Cs—C7-Cycloalkenyl wie Cyclopentenyl, Cyclohexenyl und Cyclo-
heptenyl;

nicht-aromatische 4- bis 8-gliedrigen Ringe, welcher als Ring-
glieder neben Kohlenstoff noch ein oder zwei Sauerstoff-,
Schwefel- oder Stickstoffatome enthalten wie gesattigte 5- oder
6-gliedrige Ringe mit 1 oder 2 Stickstoff- und/oder Sauerstoff-
atomen wie 3-Tetrahydrofuranyl, 1-Piperidinyl, 2-Piperidinyl,
3-Piperidinyl, 4-Piperidinyl, 2-Tetrahydropyranyl, 3-Tetrahydro-
pyranyl, 4-Tetrahydropyranyl, 2-Morpholinyl und 3-Morpholinyl;

Aryl: monocyclische oder polycyclische aromatische Gruppen mit 6
bis 10 C-Atomen wie Phenyl und Naphthyl;

Arylalkyl: Arylgruppen (wie vorstehend genannt), welche im Falle
von Aryl-(Ci-C4)-alkyl Uber Alkylgruppen mit 1 bis 4 Kohlenstoff-
atomen (wie vorstehend genannt) an das Gerust gebunden sind, z.B.
Phenyl-(C;-C4)-alkyl wie Benzyl, 2-Phenylethyl, 3-Phenylpropyl,
4-Phenylbutyl, 1-Phenylethyl, 1-Phenylpropyl und 1-Phenylbutyl;

Aryloxy: Arylgruppen (wie vorstehend genannt), welche tber ein
Sauerstoffatom (-O-) an das Gerust gebunden sind wie Phenoxy,
1-Naphthoxy und 2-Naphthoxy;
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Heteroaryl: aromatische mono- oder polycyclische Reste, welche

neben Kohlenstoffringgliedern zusatzlich 1 bis 4 Stickstoffatome

oder 1 bis 3 Stickstoffatome und ein Sauerstoff- oder ein

Schwefelatom oder ein Sauerstoff- oder ein Schwefelatom enthalten
5 kénnen, z.B.:

10

15

20

25

30 -

35

40

45

5-gliedriges Heteroaryl, enthaltend 1 bis 3 Stickstoffatome:
5-Ring-Heteroarylgruppen, welche neben Kohlenstoffatomen 1
bis 3 Stickstoffatome als Ringglieder enthalten kénnen, z.B.
2-Pyrrolyl, 3-Pyrrolyl, 3-Pyrazolyl, 4-Pyrazolyl,
5-Pyrazolyl, 2-Imidazolyl, 4-Imidazolyl, 1,2,4-Triazol-3-yl
und 1,3,4-Triazol-2-yl;

5-gliedriges Hetercaryl, enthaltend 1 bis 4 Stickstoffatome
oder 1 bis 3 Stickstoffatome und 1 Schwefelatom oder Sauer-
stoffatom oder 1 Sauerstoff- oder 1 Schwefelatom: 5-Ring-
Heteroarylgruppen, welche neben Kohlenstoffatomen 1 bis 4
Stickstoffatome oder 1 bis 3 Stickstoffatome und 1 Schwefel-
oder Sauerstoffatom oder 1 Sauerstoff- oder Schwefelatom als
Ringglieder enthalten kénnen, z.B. 2-Furyl, 3-Furyl,
2-Thienyl, 3-Thienyl, 2-Pyrrolyl, 3-Pyrrolyl, 3-Isoxazolyl,
4-Isoxazolyl, 5-Isoxazolyl, 3-Isothiazolyl, 4-Isothiazolyl,

5-Isothiazolyl, 3-Pyrazolyl, 4-Pyrazolyl, 5-Pyrazolyl, 2-Oxa-

zolyl, 4-Oxazolyl, 5-Oxazolyl, 2-Thiazolyl, 4-Thiazolyl,
5-Thiazolyl, 2-Imidazolyl, 4-Imidazolyl, 1,2,4-Oxadiazol-
3-yl, 1,2,4-Oxadiazol-5-yl, 1,2,4-Thiadiazol-3-y1,
1,2,4-Thiadiazol-5-yl, 1,2,4-Triazol-3-yl, 1,3,4-Oxadiazol-
2-yl, 1,3,4-Thiadiazol-2-yl, 1,3,4~-Triazol-2-y1;

benzokondensiertes 5-gliedriges Heteroaryl, enthaltend 1 bis
3 Stickstoffatome oder 1 Stickstoffatom und/oder ein Sauer-
stoff- oder Schwefelatom: 5-Ring-Heteroarylgruppen, welche
neben Kohlenstoffatomen 1 bis 4 Stickstoffatome oder 1 bis

3 Stickstoffatome und 1 Schwefel- oder Sauerstoffatom oder 1
Sauerstoff- oder ein Schwefelatom als Ringglieder enthalten
kénnen, und in welchen 2 benachbarte Kohlenstoffringglieder
oder 1 Stickstoff- und 1 benachbartes Kohlenstoffringglied
durch eine Buta-1,3-dien-1,4-diylgruppe verbriuickt sein kén-
nen;

Uber Stickstoff gebundenes 5-gliedriges Heteroaryl, enthal-
tend 1 bis 4 Stickstoffatome, oder Uber Stickstoff gebundenes
benzokondensiertes 5-gliedriges Heteroaryl, enthaltend 1 bis
3 Stickstoffatome: 5-Ring-Heteroarylgruppen, welche neben
Kohlenstoffatomen 1 bis 4 Stickstoffatome bzw. 1 bis 3 Stick-
stoffatome als Ringglieder enthalten kénnen, und in welchen 2
benachbarte Kohlenstoffringglieder oder ein Stickstoff- und

]
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ein benachbartes Kohlenstoffringglied durch eine Buta-
1,3-dien-1,4-diylgruppe verbruckt sein kénnen, wobei diese
Ringe Uber eines der Stickstoffringglieder an das Gerust ge-
bunden sind;

- 6-gliedriges Heteroaryl, enthaltend 1 bis 3 bzw. 1 bis
4 Stickstoffatome: 6-Ring-Heteroarylgruppen, welche neben
Kohlenstoffatomen 1 bis 3 bzw. 1 bis 4 Stickstoffatome als
Ringglieder enthalten kénnen, z.B. 2-Pyridinyl, 3-Pyridinyl,
10 4-Pyridinyl, 3-Pyridazinyl, 4-Pyridazinyl, 2-Pyrimidinyl,
4-Pyrimidinyl, 5-Pyrimidinyl, 2-Pyrazinyl, 1,3,5-Tri-
azin-2-yl, 1,2,4-Triazin-3-yl und 1,2,4,5-Tetrazin-3-y1l;

- benzokondensiertes 6-gliedriges Heteroaryl, enthaltend 1 bis
15 4 Stickstoffatome: 6-Ring-Heteroarylgruppen, in welchen 2 be-
nachbarte Kohlenstoffringglieder durch eine Buta-1,3-dien-
1,4-diylgruppe verbruckt sein kénnen, z.B. Chinolin, Iso-
chinolin, Chinazolin und Chinoxalin.

20 Die Angabe "partiell oder vollstandig halogeniert” soll zum Aus-
druck bringen, daf in den derart charakterisierten Gruppen die
Wasserstoffatome zum Teil oder vollstdndig durch gleiche oder
verschiedene Halogenatome, wie vorstehend genannt, ersetzt sein
kénnen.

25 .

Im Hinblick auf ihre biologische Wirkung gegen Schadpilze sind
Verbindungen I bevorzugt, in denen

R7 C3-C7-Cycloalkyl oder C3-C;-Cycloalkenyl bedeutet, wobei diese

30 Reste partiell oder vollsténdig halogeniert sein und/oder
eine bis drei der folgenden Gruppen tragen kénnen: Cyano,
C1-C4-Alkyl, C;-Cy-Alkoxyalkyl, C;-Cs-Halogenalkyl,
C1-C4-Alkoxy, C1~Cy4-Halogenalkoxy, C1-Cs-Alkylthio, Aryl,
Aryloxy und Aryl-(C;-C4)-alkyl, wobei die cyclischen Gruppen

35 einen bis drei der folgenden Substituenten tragen kénnen: Ha-
logen, Cyano, C;-C4-Alkyl, C1-Cy4-Alkoxyalkyl, C;-Cys-Halogen-
alkyl, Ci1-C4-Alkoxy, C1-Cs-Halogenalkoxy, C1-Cs-Alkylthio,
Aryl und Aryloxy oder

40 R’ einen nicht-aromatischen 4- bis 8-gliedrigen Ring bedeutet,
welcher als Ringglieder neben Kohlenstoff noch eines oder
zwel der Heteroatome Sauerstoff, Schwefel und Stickstoff ent-
halten kann, wobei die Kohlenstoffatome im Ring eine oder
zwel der folgenden Gruppen tragen kénnen: Halogen, Cyano,

45 C1-C4-Alkyl, C1-Cy4-Alkoxyalkyl, C;-Cs-Halogenalkyl,
C1-C4-Alkoxy, C;-Cy~Halogenalkoxy, Ci;—-Cs-Alkylthio, Aryl und
Aryloxy und wobei das zweite und jedes weitere Stickstoffatom
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20

als Heteroatom im Ring Wasserstoff oder eine C1-C4-Alkylgruppe
tragt oder

Aryl oder Heteroaryl bedeutet, wobei diese Reste eine bis
drei der folgenden Gruppen tragen kénnen: Halogen, Cyano,
C1-C4-Alkyl, C;-C4-Alkoxyalkyl, C;-Cy-Halogenalkyl,
C1-C4-Alkoxy, C;-Cy4-Halogenalkoxy, Ci-Cs-Alkylthio, Aryl,
Aryloxy und Heteroaryl, in denen die cyclischen Substituenten
ihrerseits einen bis drei der folgenden Substituenten tragen
konnen: Halogen, Cyano, Ci-Cy-Alkyl, C;-Cs-Alkoxyalkyl,
C1-C4-Halogenalkyl, C;-Cq-Alkoxy, C;-Cs-Halogenalkoxy und
C1-Cy4-Alkylthio.

Besonders bevorzugt sind Verbindungen I, in denen die Reste die
folgenden Bedeutungen haben, und zwar fir sich allein oder in
Kombination: ‘

Rl

Rl

Rl

R2

R3

R4

R4

C1-Ce-Alkyl, wobei dieser Rest eine bis drei der folgenden
Gruppen tragen kann: Halogen, C;-C4-Alkoxy, Phenyl und Phen-
oxy, vor allem C;-C4-Alkyl und Benzyl,

C3-C7-Cycloalkyl, wobei dieser Rest eine bis drei der folgen-
den Gruppen tragen kann: Halogen, Cj-Cs-Alkoxyalkyl, Phenyl
und Phenoxy und vor allem Cyclopropyl, Cyclopentyl und Cyclo-
hexyl,

Aryl, wobei dieser Rest eine bis drei der folgenden Gruppen
tragen kann: Halogen, C;-Cy-Alkyl und C;-Cy-Alkoxy, vor allem
Phenyl und Naphthyl, welche unsubstituiert sein und/oder ih-
rerseits eine bis drei der folgenden Gruppen tragen kénnen:
Fluor, Chlor, Brom, C;-C4-Alkyl, Methoxy, Ethoxy, n-Propyloxy,
iso-Propyloxy, n-Butyloxy und iso-Butyloxy und tert.-Butyloxy
sowie insbesondere unsubstituiertes Phenyl, 1-Naphthyl und
2-Naphthyl,

Wasserstoff,
C1-Ce-Alkyl, vor allem C;-Cg-Alkyl,

C3-Ce¢—Cycloalkyl, vor allem Cyclopropyl, Cyclopentyl oder
Cyclohexyl,

Wasserstoff,

C1-Cg-Alkyl, vor allem C;-Cy4-Alkyl,
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R4 C3-Cs-Cycloalkyl, vor allem Cyclopropyl, Cyclopentyl oder
Cyclohexyl,

RY Wasserstoff,

R}  C;-Cg-Alkyl und R¢ Wasserstoff,

. R> Wasserstoff,
10 R} C3-Cs-Cycloalkyl und R¢ Wasserstoff,
R> C;-C4-Alkyl, vor allem Methyl oder Ethyl,

R> (C3-Cg-Cycloalkyl, vor allem Cyclopropyl,
15
R6 C;-Cg-Alkyl, vor allem Methyl, Ethyl, n-Propyl oder
iso-Propyl,

R® (C3~Cy-Cycloalkyl,
20
Ré Aryl, wobei dieser Rest unsubstituiert sein oder eine bis
drei der folgenden Gruppen tragen kann: Fluor, Chlor, Brom,
Cyano, C;-C4-Alkyl, Trifluormethyl, Methoxy, Ethoxy, n-Propy-
loxy, iso-Propyloxy, n-Butyloxy, iso-Butyloxy, tert.-Buty-
25 loxy, Trifluormethoxy, Phenyl und Phenoxy,

R7 Phenyl, wobei dieser Rest unsubstituiert sein oder eine bis
drei der folgenden Gruppen tragen kann: Fluor, Chlor, Brom,
Cyano, C;-C4-Alkyl, Trifluormethyl, Methoxy, Ethoxy, n-Propy-
30 loxy, iso-Propyloxy, n-Butyloxy, iso-Butyloxy, tert.-Buty-
loxy, Trifluormethoxy, Phenyl und Phenoxy,

R7 Naphthyl, wobei dieser Rest unsubstituiert sein oder eine bis
drei der folgenden Gruppen tragen kann: Fluor, Chlor, Brom,
35 Cyano, C;-C4-Alkyl, Trifluormethyl, Methoxy, Ethoxy, n-Propy-
loxy, iso-Propyloxy, n-Butyloxy, iso-Butyloxy, tert.-Buty-
loxy, Trifluormethoxy, Phenyl und Phenoxy,

R7 C3-C7-Cycloalkyl, wobei dieser Rest unsubstituiert sein oder
40 eine bis drei der folgenden Gruppen tragen kann: Halogen,
C1-C4-Alkyl und C;-C4-Alkoxy, vor allem derart substituiertes
C5-C7- und insbesondere Cg¢-Cycloalkyl.

Bezuglich der Bedeutung von X!, X2 und X3 sind besonders bevorzugt
45 Verbindungen I, in denen X!, X2 und X3 fiur Sauerstoff steht. Falls

eine oder mehrere von X!, X2 und X3 Schwefel bedeuten, sind solche

Verbindungen I bevorzugt, in denen X! und X2 Schwefel bedeuten,
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insbesondere solche, in denen nur X! Schwefel bedeutet. Es kénnen
jedoch auch solche Verbindungen I bevorzugt sein, in denen nur X2
Schwefel bedeutet.

5 Ganz besonders bevorzugt sind im Hinblick auf ihre Verwendung die
in den anschlieRenden Tabellen zusammengestellten Verbindungen I.

Tabelle 2

10

0O H R3 RS R6
I |

0
R

Rl—xl—C—N—(C —C-—N— N —FR’

‘ |
15 b

X! steht fir Sauerstoff oder Schwefel.

20 Nr. |R! R3 RS R6 R7
1 |C(CH3), CH(CHs) 2 CH; |CH; CeHs
2 C(CH3)3 CH(CH3)CpHs |H CHj; Ce¢Hs
3 |C(CH3)s CH,CH(CH3), |H |CH3 CeHs
4  |C(CH3)s CH(CH;) , H |CHs 4-C1-CgH,
25 |5 C(CH3)1 CH(CH3) > H CH, 4-CH3-CgHy
6 |C(CH3)3 CH(CHs), H |CH, 4-OCH3~CgHy
7 |C(CH3)s CH(CH;), H |CH, 3,4-(OCH;3) ,—CgHj
8 CH(CH3) ; cyclo-C3Hs |H CHj 4-C1-CgHy
30 ) CH(CH3)» cyclo-CyHy H CHj3 4-C1l-Cg¢Hy
10 CH(CH3), cyclo-CsHg H CHj; 4-C1l-CgHy
11 |CH(CH3), cyclo-CeHi, |H | CH; 4-C1-CgHy
12 JCH(CH3): - | CH2C¢Hs H CH; CeHs
13 JCH(CHi): CH(CH3)CyHs |H CH; CgHs
35 |14 |CH(CHi3), CH,CH(CH3)> |H CH3 CeHs
15 |CH(CH3), CH(CHs), CH; |CH, 4-C1-CgHy
16 |CH(CH3)» CH,C¢Hg H CH; 4-CH3-CgHy
17 |CH(CH;), CH(CH;) H |CH; 4-OCH;—CgHy
18 |CH(CH3), CH(CHj3) H CHj3 3,4-(0OCH;3)2~CgH3
40 19 |CgHs : CH(CH3)> H CHj3 CgHs
20 |CeHs CH(CH3)CoHs |H  |CH3 CeHs
21 |CgHg CHCH(CH3), |H CH3 CgHg
22 |CgHg CH(CH3)> CH3 |CH; 4-Cl-CgHy
45 |23 CgHs CH,CgHs H CH; 4-CH3-CgHy
24 | CgHs CH(CH3) H |CHi 4~OCH3~CgHy
25 | CgHg CH(CH3)» H CH, 3,4-(0OCH3)»=C¢Hj3
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Nr. |R! R3 RS RS R7
26 |CH(CH;), CH (CHs) , H |CH(CH3), CH; (4-C1-CgHy)
27 |CH(CH3), CH(CH3)» H CH(CH3y)» CH(CH3) (4-C1~CgHy)
5 [28_[cHicH); CH(CH3), H |CH(CH3), CH(CgHs) (4-C1—CgHy)
29 |CH(CH3)»> CH(CH3)> H CH(CH3)» 4-C1-CgHy
30 |CH(CH3); CH(CH3), CH3 |CH(CH3), 4-CH3~CgHy
31 |CH(CH3), CH(CH3), H |CH(CH3) 4-OCH3~CgHg
32 |CH(CH;), CH(CHs), H |CH(CH;)» 3,4- (OCHs) -CgHs
10 [33 |cH(cH;), CH(CHs), H |CH,CH, CHp (4-C1-CgHy)
34 |CH(CH3); CH(CH3)> H CH,CH3 CH(CH3) (4-C1-CgHyg)
35 CH(CH3) > CH(CH3) > H CH,CH3 CH(CgHs) (4-C1-CgHy)
36 |CH(CH;), CH(CH3) CH3 |CH,CH; 4-CH3-CgHy
37 |CH(CH3), CH(CH3) 2 H CH,CH; CHj; (4-CHp-Cg¢Hs)
15 38 CH(CH3) 9 CH(CH3) H CH,CH; 4-0CH3-CgHy
39 CH(CH3) CH(CH3)2 H CH,CH; 3,4-(OCH3)2—CgH3
40 CH(CHj3) > CH(CH;3) H cyclo-CsHyg CH3 (4-C1-CgHy)
41 |cH(cH;), CH(CHs), H |cyclo-CsHg |CH(CH3) (4~Cl-CgHy)
20 |42 [cH(cH;), CH(CHs) 5 H |cyclo-CcHy |CH(CgHg) (4-C1-CgHy)
43 |CH(CHj); CH(CH3) H cyclo-CgHg 4-Cl-CgHy
44 |CH(CHj3), CH (CH3) , H [cyclo-CgHg |4-CHy—CgHy
45 |CH(CHs), CH (CH3) , H |cyclo-CgHg | 4-OCH3~CgHy
46 |CH(CH;), CH(CH3) 5 H |cyclo-CcHg |3,4-(OCH;),~CgHs
25 47 |CH(CHi), CH(CH3) o H cyclo-CgHy1 |CHy(4-Cl-CgHy)
48 |CH(CH3), CH(CH3), H |cyclo-CgHy; |CH(CHs) (4-C1l-CgHy)
49 |CH(CH,), CH(CH3) H |cyclo-CgHyi |CH(CgHs) (4-C1-CgHy)
50 |CH(CH;), CH(CHa), H |cyclo-CgHy; |4-Cl-CgHy
30 |51 |CH(CH3); CH(CH;3)» H cyclo-CgHyy |[4-CH3~CgHy
52 |CH(CH3)» CH(CH3)2 H cyclo-CgHy; |4-OCH3-CgHy
53 |CH(CH3): CH(CH3)2 H cyclo-CgH11 |3, 4-(0OCH3)2-CgH3
54 |CH(CH3)» CH(CH3) > H CH3 4-CgHg-CgHj
55 |CH(CH;3): CH(CH3)CyHs |H CH3 4-CgHg-CgHy
35 56 |CH(CH3)» CH,CH(CH3), |H CH;3 4-CgHg—-CgHy
57 |CH(CH3), CH(CH3), H |CHs 4-CF+-CgHy
58 |CH(CH;3), CH(CH3), H |CH; 4-CN-CgHy
59 |CH(CHs), CH(CH3) H |CHs 4-0C,Hs-CgH,
40 |60 [cH(cH3), CH(CHj3)» H |CH; 4-0CgHg—-CgHy
61 |CH(CHj3), CH(CHj3) 2 H CH; 4-F-CgHy
62 |CH(CHi)»> CH(CH3) > H CHj 4-Br-CgHy
63 CH(CH3)» CH(CH3) H CHj 4-C(CH3)3-CgHy
64 |CH(CH3), CH(CH3), H |cHs 2-C1-CgHy
45 55 [cr(cHy), CH(CHa) ; H |CH; 3-C1-CgH,
66 |CH(CH;), CH(CH3), H |CH; 3,5-Cl,-C¢Hs
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Nr. |R! R3 RS R6 R7
67 |CH(CH3), CH(CH;) 5 H  |CH, 2, 4-C1,-CgHs
68 |CH(CH3), CH(CH3), H  |CH, 2, 6-C1,-CgH;
s [ |cH(cH); CH (CH3) H  |CHs 2-CH3-CgHy
70 |JCH(CH3)> CH(CH3)» H CH3 3-CH3-CgHy
71 |CH(CH3)> CH(CH3) 2 H CHj, 2,3-(CHj3);-CgH3
72 CH(CH3) 2 CH(CH3)? H CHj 2,4-(CHj3)2~CgH3
73 JCH(CH3)2 CH(CH3) > H CH; 3,5-(CH3) 2-CgHa
10 |74 JCH(CH3)» CH(CH3)» H CH3 2,6~ (CH3)2—CgH3
75 |CH(CH3) 2 CH(CHs), H  |CH; 2-OCH;~CgHy
76 |CH(CHs), CH(CHs) H |CH; 3-0CH;-CgHy
77 | CH(CHs), BEESE H |CHs 4-0C,Hs—CgHy
78 | CH(CH;), CH(CH3), H  |CHs 3-0C,Hs—CgHy
5T (CH3) 2 CH(CH3), H |CH; 2-0C,Hs—CgHy
80 |CH(CH;3); CH(CH3) > H CH; 3,4-(0C3Hg) 2~CgH3
81 |CH(CH3) CH(CH3), H |CH; 2-F-CgHg
82 CH(CHj3)» CH(CH3)» H CH; 3-F-CgHy
20 |83 |CH(CH3), CH(CHs) H | CHs 3-CH(CH3) 2
84 |CH(CH3), CH(CH;3)» H CH; 4-CH(CH3)
85 |CH(CH3)? CH(CH3), H CH; 2-CFq-CgHy
86 |CH(CHy), CH(CH3) 5 H |CHs 3-CF3-CgHy
87 |CHI(CHs), CH(CH;), CH; |CH, CeHe
25 55 [ca(cms CH(CH;)C,Hs |CH; |CH; CeHs
89 |CH(CHs)., CH,CH(CHs), |CH; |CH; CoHs
90 |CH(CH3), CH(CH3) > CHy |CH3 4-Cl-CgHy
91 |CH(CH;), CH(CHs), CH; |CH, 4—CH3-CgHy
30 {92 |CH(CH;), CH(CHs) 5 CH; |CH; 4—OCH3-CgHy
93 CH(CH3) 2 CH(CH3), CH3 |CHj3 3,4-(0CHy)7-CgH3
94 |CH(CH3)CyHs CH(CHs) 2 H  |CH; 4-C1-CegHy
95 | CH(CH3)CHs CH(CH3)CoHs |H  |CH, 4-C1-CgHy
96 |CH(CH;)C,Hs CH,CH(CH3), |H |CH; 4-C1-CgHy
35 97 |CH(CH3)C>Hsg CH(CH;3) CH3 |CH3 4-CH3-CgHy
98 |CH(CH3)CzHsg CH(CH3)> H CH;3 4-0CH3-CgHy
99 |CH(CH;3)CyHs CH(CH3)» H CH3 3,4~ (0CH3)2-CgH3
100 |CH(CH3)CyHs CH(CHs), H |CH; CH, (4-C1-CgHy)
40 101 JcH(CHy) CoHs CH(CHs) H |CHs CH (CgHs) (4-C1-CgHy)
102 |CH(CHs) CpHs CH(CH;)C,Hs |H |CHs 4-C1-CgHy
103 |CHy-CgHs CH,CH(CH3), |H CH; 4-Cl-Cg¢Hy
104 | CHp—CgHs CH(CH;) CH; |CHs 4-C1-CgHy
105 |CHy~-(4~-CH30-CgHg) |CH(CH3)2 H CHj3 4-Cl-CgHy
45 106 |CHy-(4-CH3—CgHy) CH(CH3), H CH3 4-C1-CgHy
107 [CHy-(4-Cl-CgHy) CH(CH3), H CH; 4-Cl1-CgHy
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Nr. |R! R3 RS |RS R7
108 | 4—C1-CqgH, CH(CH3), H |CH; 4-C1-CgH,
109 [4-CH;~C¢H, CH (CH;), H |cH, 4—C1-CgH,
5 [110 |4-CHio-CeHy CH(CHs) , H |CHs 4-C1-CgHy
111 |4-CgHs-CgH, H(CH;) H |CH, 4-C1-CgH,
112 | cyclo-CsHg CH(CH3) > H CH3 4-Cl-CgHy
113 Jcyclo-CgHyq CH(CH3) > H CHj3 4-Cl-Cg¢Hy
114 |CyHs CH(CH3)» H CH; 4-C1-CgHy
10 |115 |CH,CH,CH; CH(CH3), H |CHs 4-C1-CgHy
116 |CH,CH,CH,CHs, CH(CH3), H |CHs 4-C1-CgHy
117 |CH,CH(CH3)> CH(CHj3) H CH3 4-C1-CgHy
118 | (CH3y) 4CH3 CH(CH3)» H CH3 4-C1-CgHy
119 | (CHy)sCH; CH(CH3) H CHj3 4-C1-CgHy
15 5% C1CH,CH, CH(CHs) , H |CHs 4-C1-CgH,
121 | Cl,CCH, CH(CH;) , H |CH; 4-C1-CgH,
122 | CH30CH,CH> CH(CH,3) > H CH3 4-Cl-CgHy
123 |CH,=CH CH(CH3), H CHj; 4-C1-CgHy
20 |124 |CH;0CH,CH (CH;) CH(CH3), H |CH; 4-C1-CgH,
125 | C1(CH;)CH CH(CHs), H |CH; 4-C1-CgHy
126 | C4H5OCH,CH, CH(CH;) , H |CH; 4-C1-CgH,
127 | CH,=C (CH3) CH(CHz ), H |CH; 4-C1-CgH,
128 [CH(CH3), CH(CH;) , H | CeHs CH, (4-C1-CgHy)
25 129 |CH(CH3), CH(CH3) > H CgHs CH(CH3) (4-C1-CgHy)
130 |CH(CH3), CH(CH;) H |CeHs CH(CgHs) (4—C1-CgHy)
131 |CH(CH3), CH(CH3), H |CgHs 4-C1-CgH,
132 |CH(CH3), CH(CH,), H | CeHs 4-CH4-CgHy
30 | 133 |CH(CH), CH(CH;), H | CeHs 4-OCH;—-CgHy
134 |CH(CH3)» cyclo=-Ci3Hsg H CeHg 4-Cl-CgHy
135 |CH(CH3)2 cyclo-CyHy H Ce¢Hs 4-Cl-CgHy
136 {CH(CH3) cyclo~CsHg H CgHs 4-Cl-CgHy
137 |CH(CH3), cyclo-CgHi; |H CeHs 4-Cl-CgHy
35 138 |CH(CH3)C3Hg CH(CH3) 2 H CH(CH3), 4-Cl-Cg¢Hy
139 |CH(CH3)CpHs CH(CH3)CoHs |H CH(CH3)> 4-C1-CgHy
140 |CH(CH3)CoHg CHCH(CH3); |H CH(CH3)» 4-Cl-CgHy
141 |CH(CH3)CoHg CH(CH3) > H H(CH3)2 4-C1-CgHy
40 | 142 |CH(CH3)CpHs CH(CH3)» H H(CH3)2 4-Cl-CgHy
143 |CH(CH;)CpHs CH(CHs), H H(CH;) - 4-C1-CgHy
144 |CH(CH3)CyHg CH(CH3) 2 H H(CHi3)3 4-Cl-CgHy
145 |CH(CH3)C2Hs CH(CH3) > H CH(CH3) 2 4-Cl-CgHy
146 |CH(CHj3)CoHg CH(CH3)CyHg {H H(CH3) 4-Cl-CgHy
45 1747 [CHy—CoHs CH,CH(CH3), |H |CH(CHs), 4-C1-CgH,
148 | CH,~CeHs CH(CH;) , H |CH(CH;), 4-C1-CgH,
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149 [CHy~ (4-CH30-CgH,) |CH(CHy), H |CH(CH3), 4-C1-CgH,
150 |CH,-(4-CH3—CgH;) |CH(CHs), H |CH(CH;), 4-C1-CgH,
5 151 |CH>-(4-Cl-CgHy) CH(CH3) > H CH(CH;3) 4-Cl-C¢Hy
152 |4-C1-Cg¢Hq CH(CH3)» H CH(CH3); 4-Cl-CgHy
153 j4-CH3-CgHy CH(CH3)» H CH(CH3)> 4-C1l-CgHy
154 |4-CH;0-CgHy CH(CH;), H |CH(CH3), 4-C1-CgHy
155 | 4~CgHs~CgHy CH(CH3) H CH(CHj3)» 4-C1-CgHy
10 | 156 |cyclo-CgHg CH(CH3) > H CH(CH3)» 4-C1-CgHy
157 |cyclo—CeHig CH(CH3), H |CH(CH;), 4-C1-CgHy
158 |CaHs CH(CH;3) H CH(CH3)» 4-Cl-CgHy
159 | CH,CH,CH; CH(CH3) 5 H |[CH(CH3), 4-C1-CgH,
160 |CH,CH,CHCH, CH(CH;i)> H CH(CH3) > 4-C1-CgHy
15 e CH,CH (CHj) 5 CH(CHs) , H |CH(CH;), 4-C1-CgHy
162 | (CH>) 4CH; CH(CH;3)» H CH(CH3) 4-Cl-CgHy
163 | (CHy) sCH, CH(CH3), H  |CH(CH;), 4-C1-CeHy
164 |C1CH,CH, CH (CH3) , H |CH(CH3), 4-C1-CgHy
20 [165 [c1sccn, CH(CHz) , H |CH(CH;), 4-C1-CgH,
166 | CH;OCH,CH, CH(CHs), H |CH(CH;), 4-C1-CgH,
167 | CHp=CH CH(CH;) , H |CH(CH;), 4-C1-CgH,
168 | CH;0CH,CH (CH3) CH(CH3), H |CH(CH3), 4-C1-CgH,
169 |Cl(CH;)CH CH(CH;), H |CH(CH3), 4-C1-CgHy
25 770 [Comzocm,cR, CH(CH3) , H |CH(CH3), 4-C1-CgH,
171 | CHp=C (CHy) CH(CH;), H |CH(CH;), 4-C1-CgH,
172 |[CgHg CH(CH3)» H cyclo-CiHg CgHs
173 | CeHs CH(CH;), H |cyclo-CiHs  |4-Cl-CgHy
30 | 174 |CeHs CH(CH3), H cyclo-C3Hg 4-CH3-CgHy
175 }CgHs CH(CH3) > H cyclo-C3Hg 4-0CH3—-CgHy
176 |CgHs CH(CH3)> H cyclo-C3Hs 3,4-(0OCH3)2-C¢Hs
172 |CH(CHa) 2 CH(CH3)> H cyclo-CiHs CgHg
173 |CH(CH3)> CH(CH3)» H cyclo-C3Hg 4-C1l-CgHy
35 174 |CH(CH3), CH(CH3) > H cyclo-CiHs 4~-CH3-CgHy
175 |CH(CH;3) > CH(CH3) > H cyclo-CiHg 4-0CH3-CgHy
176 |CH(CH;), CH(CH3), H |cyclo-C3Hs |3, 4- (OCH3),-CgHs
177 |CH(CH;), CH(CH;), H |CH,CH(CH3), |4-Cl-CgHg
40 (178 [cH(cHy), CH(CH;) , H |CH;CH,CH, 4-CH;-CgH,
179 JCH(CH;)> CH(CH3)» H CH3 (CH3) 3 4-C1l-CgHy
180 | CH(CH;), CH(CH3) , H |CH(CH;CH3)p |4-CH;—CgHg
181 |C(CH;3)3 CH(CH3)» H CH3 ' CeHs
182 |CH(CH;), CH(CH;) , H |CH; CeHs
45 IT83 [cens CH(CH3) H |CHs CeHs
184 |CH(CH;), CH(CH3), H |CH; 4-CHy-CgH,
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185 [CeHs CH (CH;) , H |CHs 4—CH3-CgH,
186 | CH(CH;) CoH;s CH(CHs) , H |CH, 4—CH3~CgHy
5 186 |CHyCH(CH3), CH(CH3) 2 H CH3 4-CH3-CgHy
188 |CH,CeHs CH(CH3), H |cH; 4-CH3-CgH,
189 | CH(CHs), CH(CHs), H |CHs 4-C1-CgHy
190 |CgHs CH(CH3) H CHj3 4-Cl1-CgHy
151 jCH,C¢Hsg CH(CH;3)» H CHj 4-Cl-CgHy
10 |192 Jc(cHy); CH(CHs), H |CoHg 4—-CH3-CgHy
193 | CH(CHs), CH(CH3), H |C,Hs 4-CH3-CgHy
194 | CH(CH;) CoHs CH(CHs3), H | CoHs 4-CH3-CgHy
195 [C(CH3), CH(CH3) H |CyHs 4-C1-CgH,
196 |CH(CH3); CH(CH3) > H CoHs 4-C1-CgHy
5 e T (CH3) CpHg CH(CHs) > H |CyHs 4-C1-CgH,
198 |CH(CH;), CH(CH;), H |CH(CH3), 4-CH3-CgH
199 |CH(CH3) CoHs CH(CH;) , H |CH(CH3), 4-CH;-CgHy
200 |C(CH3) 4 CH(CHs), H |H 4-C1-CgHy
20 1201 [c(cHy) 5 CH(CH;), H |H 4-CH3—CgHy
202 JC(CH3)3 CH(CH3) H CH(CHCH3) 2 }|4~-CH3-CgHy
203 |C(CH3)3 CH(CH3)> H (CHz) 3CH3 4-CH3-CgHy
204 |C(CH3)3 CH(CH3) > H cyclo-CcHg |4-CH3-CgHy
25 205 |C(CH3) 3 CH(CH3) > H (CH3) 3CH3 4-C1-CgHy
206 [C(CH3) 3 CH(CH3), |H |cyclo-CcHg |4-C1l-CgHg
207 |CH(CH3), CH(CHs3) > H n-CgHiq 4-CH3-CgHy
208 |CH(CH3), CH(CH3) > H n—-Ce¢Hiq 4-CH3;-CgHy
209 |CH(CH3), CH(CH3), |H |n-CiHis 4-CH3-CgHy
30 210 |CH(CH;3), CH (CH:;) 2 H n-CgHiy 4-CH3~C¢Hy
211 |CH(CH;3) CH(CHi) H CH,-C(CH3)3 {4-CH3-CgHy
212 |CH(CH3) > CH(CH,) 2 H C(CH3)2CyHg |4-CH3-C¢Hy
213 |CH(CH;3) > CH(CHi3) > H CH(CH3)CaH7 |4-CH3-CgHy
35 [214 |cH(CH3), CH(CH3), |H |n-CsHi; 4-C1-CeH,
215 |CH(CH3) - CH(CH;3), H n-CgHi 4-C1-CgH,y
216 |CH(CH;), CH(CH;), |H |n-CyH;s 4-C1-CgH,
217 |CH(CH3) CH (CH3) 5 H n-CgHy9 4-C1l-CgHy
40 218 |CH(CH;3), CH(CHj3)» H CH,-C(CH3) 3 14-Cl-CgHy
219 [CH(CH;), CH(CH;); |H |C(CH3),CpHs |4-Cl-CeHy
220 |CH(CH3), CH(CHs), H CH(CH3)C3H7 |4-C1l-Cg¢H,

45
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Tabelle 3
5 R
RI—X!— C—N— Ic —I(IZ—II\I — 1|\1 —X‘Q
| z
H
10
X!l steht fiur Sauerstoff oder Schwefel.
Nr. |R! R3 RS R6 X Z
1 C(CH3)3 CH(CH3)2 |H CH; - 4-Cl
15 |2 C(CH3) 3 CH(CH3),; |H CH3 - 4-CH;
3 C(CH3)3 CH(CH3)2 |H CH; - 4-0CH3
4 C(CH3)3 CH(CH3)> |H CH; - 3,4-(0CH3) >
5 CH (CH3) - CH(CH3); |H |CH; - H
20 |6 CH (CH3) - CH(CH3), |H |CHs - 4-C1l
7 CH (CH3) > CH(CH3), |H CH; - 4-CHj
8 CH(CH3) > CH(CH3), |H CHj3 - 4-0CH;
9 CH(CH3) 3 CH(CH3); |H CH; - 3,4-(OCHj)
10 CgHs : CH(CH3)y |H CH3 - H
25 M1 o CH(CH3), |H |CH; - 4-Cl1
12 CgHs CH(CH3), |H CHj - 4-CH;
13 CgHsg CH(CH3), |H CH3 - 4-0CH;
14 CeHs CH(CH3), |H CH; - 3,4-(0CH3) 3
30 |15 |CH(CH3), CH(CH3), |H CH(CH3) 1 CH; 4-Cl
16 CH(CH3) 2 CH(CH3), |H CH(CH3) 3 - 4-C1
17 |CH(CH;) CH(CH;); |H |CH,CH; CHCH, |4-Cl
18 |CH(CHs), CH(CH3); |H |CH,CH, CHCgHs |4-Cl
35 [19 |CH(CH;), CH(CH3); |H |CH,CH, - 4-Cl
20 CH (CHj3) 5 CH(CH3)2 |H cyclo-CsHg |- 4-Cl
21 CH(CH3) 2 CH(CH3); |H cyclo-CgHi |- 4-Cl
22 |CH(CH3) CH(CH3)2 |H |CH;3 - 4-CH (CH3) 2
40 23 CH(CH3) 3 CH(CH3)2 |CH3 |CHj - 4-Cl
24 CH (CH3) 5 CH(CH3)2 |CH3 |CHj - 4-CHj
25 CH(CH3) o CH(CH3), |CH3 |CHj3 - 4-0CH;
26 |CH(CH3), CH(CH3), |CH; |CHs - 3,4-(OCH3),
27 CHoCgHs CH(CH3); |H CH3 - 4-Cl
45128 |cyclo-CeHii |CH(CH3)z |H  |cHs - 4-Cl
29 CH7CH(CH3)2 |{CH(CH3)2 |H CH; - 4-Cl
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30 [CHI(CH;) . CH (CH3) CeHs 4-Cl
31 |CHI(CHs) 4 CH (CH3) 5 CeHe 4-CH;
5 32 CH(CH3) > CH(CH3), CgHsg 4-0CH3;
Tabelle 4
10 wl\ 0 'H R 0 RS RS
C:N—O——(Iil—N—L —ﬂ—'ll\l'—I‘\I—R7
w2 H
15
Nr. |w! W2 R3 RS |RS {R7
1 CH; CH; CH(CH3) > H |CH; OCH;-CgHy
2  |cH; |cH; CH(CH3), |H |CHs 3, 4- (OCH3) ;-CgHs
20 37 [CH; |CeHs CH(CH3), |H |CH; CeHs
4 CH; CgHs CH(CH3) H |CH; 4-C1-CgHy
5 |CH; |CgHs CH(CH3), |H |CHs 4-CH;-CgHy
6 CH3 CgHs CH(CH3) > H |CH; 4-0CH3-CgHy
25 |7 CH3 CgHg CH(CH3) > H |CH; 3,4-(0CH;3)2—-CgHj
8 CH3 4-CH3-CgHy |CH(CH;3); H |CH; CgHs
9 |CH; |4-CH;-CeH; |CH(CH3), |H |CH; 4-C1-CgHy
10 |CH; 4-CH3-CgHy |CH(CH3) H |CH; 4-CH3-CgHy
30 11 |CH; 4-CH3-CgHy |CH(CH3)» H |CH; 4-0CH3-CgHy
12 |CH; 4-CH,-CgHy |CH(CH3) > H |CH; 3,4-(0OCH;3) 2—CgH3
13 [CH; |[4-CH3;—CgHs |CH(CH3;), |H |CH(CH3), |CHp(4—Cl-CgHy)
14 |CH; 4-CH3-CgHgs |CH(CH3)> H |JCH(CH3) 14-Cl-CgHy
15 JCHj 4-CH3-CgHg |CH(CH3)3 H |CHCH3 CH (CH3) (4-C1-CgHy)
35 176 cm, [4-Chy—CeH, |CH(CHy), |H |CH,CH, | CH(CeHy) (4—Cl-Cerly)
17 |CH;3 4-Cl-CgHy CH(CH3) > H |CH; CgHs
18 |CHa 4-Cl-CgHy CH(CH3)» H |CHj 4-Cl-CgHy
19 |CHj; 4-C1-CgHy CH(CH3) > H |CH; 4-CH3-CgHy
40 {20 |CH3 |4-C1-CeH; |[CH(CH3)z |H |CH; 4-0CH3-CgHy
21 |CH; 4-C1-CgHy CH(CH3) > H |CH; 3,4-(0OCH3) 2~CgHa
22 |CH; 4-Cl-CgHy CH(CH3) > H |CH(CH3)z |CH;(4-Cl1-CgHy)
23 [CHy; [4-Cl-CgH; |CH(CH3;), |H |CH(CH3),; |4-Cl-CgHs
45 |24 |CH3; |4-Cl-CgHy CH(CH3)» H |CH;CH; CH(CH3) (4-C1l-CgHy)
25 |CH; 4-C1-CgHy CH(CH3) > H |CH,CH; CH (CgHsg) (4-C1-CgHy)
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26 |CH; |CH, CH(CH3), |H |CH; 4-C1-CgH,
27 |CH; CH; CH(CHj3) 3 H }CH; 4-CH;3-CgHy
5
Tabelle 5
H (CH3),CH o] H
10 Rl—s—C— N ‘c — Ic — 1'\1 —< :}— R®
L

15
Nr. |R! R6 R8
1 CH(CH3) 5 CH; CH;
2 CH(CH3) CH; Cl
3 CH (CH;3) CoHg CHj CHj

20 Iy CH (CH3) C;Hs CH3 c1
5 CH,CgHs CHj CH3
6 CHyCgHs CH3 Cl
7 CH(CH;) , C,Hs CH,3

25 |8 CH (CHs) 5 CoHs cl
9 CH(CH3) CH(CH3) , CH;
10 CH(CH;3);, CH (CH3) > Cl
11 CH(CH3) > n-C4Hg CHj3

30 12 CH(CH3) > CH,CH (CH3) ; Cl
13 CH(CH3) > n-C4Hg CH;
14 CH(CH3) CH;CH(CH3) 3 Cl
15 CH(CH3) 2 CH (CzHs) 2 CH3
16 CH(CH3) 2 CH(CyHsg) Cl

35 17 CH(CH3)» CHy-CgHg CH3
18 CH(CH3) 2 CH;-CgHg Cl
19 C(CH3) 3 cyclo-CsHg CH;
20 CH(CH3) 2 cyclo-CsHg CH3

40 f21 CH (CH3) CHs cyclo-CsHg CH3
22 C(CH3) 3 cyclo-CsHg Cl
23 CH(CH3) > cyclo-CsHg cl
24 CH (CH3) CpHs cyclo-CsHg Cl

45 |25 C(CH3)3 cyclo-CgHyq CH;
26 CH(CH3) 2 cyclo-CgHyg CH3
27 CH (CH3) CoHg cyclo-CgHiq CH;
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28 C(CH3) 3 cyclo-CgHi: cl
29 CH(CH3) > cyclo-CgHin Cl
5 |30 CH (CH3) QHs cyclo-CgHis cl
31 CH(CH3) CeHs CH3
32 CH(CH3), CH (CH3) C,Hs cl
33 CH(CH3) > CgHs CHj
34 CH(CH3) CH (CH3)CyHs Cl
10
Tabelle 6
S H (CH3)2CH 0 =&
15 I .
RleO-C— N C —C—N ‘Q—RB
L
20
Nr. Rl R6 RS
1 CH(CH3) > CHj3 CH3
2 CH(CH3) 2 CHj3 Cl
25 |3 CH (CH3) C,Hs CH3 CH3
4 CH(CH3) CyHs CHjz Cl
15 CH,Cg¢Hp CHjz CH3
6 CH,CgHs CH; c1
7 CH(CH3)» CoHs CHs
30 8 CH(CH3)» C,Hs Cl
9 CH(CH3) CH(CH3)» CHs
10 CH(CH3) 2 CH(CH3) > Cl
11 CH(CH3) 2 n-CyqHg CH;
35 |12 CH(CH3) n-CgHg cl
13 CH(CH3) > CH,CH (CH3) » CHj;
14 CH(CH3) > CH,CH (CH3) 2 Cl
15 CH(CH3) > CH(CyHs) 2 CHj;
40 |16 CH(CH3) CH(CyHs)» Cl
17 CH(CH3) 2 CH,—CgHs CH;
18 CH(CH3)» CH,-CgHs Cl
19 C(CH3) 3 cyclo-CsHyg CHj3
45 20 CH(CH3) > cyclo-CsHg CHj;
21 CH(CH3) CyHs cyclo-CsHg CHjz
22 C(CH3)3 cyclo-CsHg Cl
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23 CH(CH;) > cyclo-CgHg Cl
24 CH(CH3) CyHg cyclo-CgHg Cl
5 25 C(CH3)3 Cyclo-CgHig CHj
26 CH(CH3) 5 Cyclo-CegHys CHs
27 CH(CH3) CyHe Cyclo-CgHis CHj;
28 C(CH3)3 Cyclo-CgHia Cl
29 CH(CH3) 7 Cyclo-CgHyg Cl
10 30 CH(CH3) CyHg Cyclo-CgHi1 cl
31 CH(CH3) 3 CgHs CH;
32 CH(CH;3) 2 CeHs Cl
33 CH(CH3) 2 CH(CH3)CyHsg CH;
15 34 CH(CH3) , CH (CH3) CoHs cl

20

25

30

35

40

45

Die neuen Verbindungen der Formel I eignen sich als Fungizide.

Die neuen Verbindungen, bzw. die sie enthaltenden Mittel kénnen
beispielsweise in Form von direkt versprihbaren Losungen,
Pulvern, Suspensionen, auch hochprozentigen waRrigen, 6ligen oder
sonstigen Suspensionen oder Dispersionen, Emulsionen, 0ldisper-

sionen,

Pasten,

Stadubemitteln,

Streumitteln oder Granulaten durch

Versprihen, Vernebeln, Verstauben, Verstreuen oder Giefen ange-
wendet werden. Die Anwendungsformen richten sich nach den Verwen-
dungszwecken; sie sollten in jedem Fall moglichst die feinste
Verteilung der erfindungsgeméafien Wirkstoffe gewdhrleisten.

Normalerweise werden die Pflanzen mit den Wirkstoffen bespruht
oder bestdubt oder die Samen der Pflanzen mit den Wirkstoffen be-

handelt.

Die Formulierungen werden in bekannter Weise hergestellt, z.B.
durch Verstrecken des Wirkstoffs mit Lésungsmitteln und/oder
Tragerstoffen, gewlinschtenfalls unter Verwendung von Emulgier-
mitteln und Dispergiermitteln, wobei im Falle von Wasser als Ver-
dinnungsmittel auch andere organische Losungsmittel als Hilfs-
l6sungsmittel verwendet werden koénnen. Als Hilfsstoffe kommen da-
fir im wesentlichen in Betracht: Losungsmittel wie Aromaten (z.B.

Xylol),

chlorierte Aromaten
Erdélfraktionen), Alkohole

(z.B. Chlorbenzole),
(z.B. Methanol, Butanol), Ketone (z.B.

Paraffine (z.B.

Cyclohexanon), Amine (z.B. Ethanolamin, Dimethylformamid) und
Wasser; Tragerstoffe wie natlirliche Gesteinsmehle (z.B. Kaoline,
Tonerden, Talkum, Kreide) und synthetische Gesteinsmehle (z.B.
hochdisperse Kieselsdure, Silikate); Emulgiermittel wie nicht-
ionogene und anionische Emulgatoren (z.B. Polyoxyethylen-Fett-
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33
alkohol-Ether, Alkylsulfonate und Arylsulfonate) und Dispergier-
mittel wie Ligninsulfitablaugen und Methylcellulose.

Als oberflachenaktive Stoffe kommen die Alkali-, Erdalkali-,
Ammoniumsalze von aromatischen Sulfonsauren, z.B. Lignin-,
Phenol-, Naphthalin- und Dibutylnaphthalinsulfonsdure, sowie von
Fettsauren, Alkyl- und Alkylarylsulfonaten, Alkyl-, Laurylether-
und Fettalkoholsulfaten, sowie Salze sulfatierter Hexa-, Hepta-
und Octadecanolen, sowie von Fettalkoholglykolether, Konden-
sationsprodukte von sulfoniertem Naphthalin und seiner Derivate
mit Formaldehyd, Kondensationsprodukte des Naphthalins bzw. der
Naphthalinsulfonsduren mit Phenol und Formaldehyd, Polyoxy-
ethylenoctylphenolether, ethoxyliertes iso-Octyl-, Octyl- oder
Nonylphenol, Alkylphenol-, Tributylphenylpolyglykolether, Alkyl-
arylpolyetheralkohole, iso-Tridecylalkohol, Fettalkoholethylen-
oxid-Kondensate, ethoxyliertes Rizinus®él, Polyoxyethylenalkyl-
ether oder Polyoxypropylen, Laurylalkoholpolyglykoletheracetat,
Sorbitester, Lignin-Sulfitablaugen oder Methylcellulose in Be-
tracht.

Pulver-, Streu- und Stdubemittel kénnen durch Mischen oder ge-
meinsames Vermahlen der wirksamen Substanzen mit einem festen
Tréagerstoff hergestellt werden.

Granulate, z.B. Umhullungs-, Impragnierungs- und Homogengranulate
kénnen durch Bindung der Wirkstoffe an feste Tragerstoffe herge-
stellt werden. Feste Tragerstoffe sind Mineralerden wie Silica-
gel, Kieselsduren, Kieselgele, Silikate, Talkum, Kaolin, Kalk-
stein, Kalk, Kreide, Bolus, L&éR, Ton, Dolomit, Diatomeenerde,
Calcium- und Magnesiumsulfat, Magnesiumoxid, gemahlene Kunst-
stoffe, Dungemittel, wie Ammoniumsulfat, Ammoniumphosphat,
Ammoniumnitrat, Harnstoffe und pflanzliche Produkte, wie Ge-
treidemehl, Baumrinden-, Holz- und NuRschalenmehl, Cellulose-
pulver oder andere feste Tragerstoffe.

Beispiele fiur solche Zubereitungen sind:

I. eine Losung aus 90 Gew.-Teilen einer erfindungsgeméfen
Verbindung I und 10 Gew.-Teilen N-Methyl-2-pyrrolidon,
die zur Anwendung in Form kleinster Tropfen geeignet ist;

II. eine Mischung aus 10 Gew.-Teilen einer erfindungsgemidfen
Verbindung I, 70 Gew.-Teilen Xylol, 10 Gew.-Teilen des
Anlagerungsproduktes von 8 bis 10 Mol Ethylenoxid an 1
Mol Olsdure-N-monoethanolamid, 5 Gew.-Teilen Calciumsalz
der Dodecylbenzolsulfonsdure, 5 Gew.-Teilen des Anlage-
rungsproduktes von 40 Mol Ethylenoxid an 1 Mol Ricinusél;
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durch feines Verteilen der Lésung in Wasser erhalt man
eine Dispersion.

eine walirige Dispersion aus 10 Gew.-Teilen einer
erfindungsgemdfien Verbindung I, 40 Gew.-Teilen Cyclo-
hexanon, 30 Gew.-Teilen iso-Butanol, 20 Gew.-Teilen des
Anlagerungsproduktes von 40 mol Ethylenoxid an 1 mol
Ricinuso6l;

eine wafirige Dispersion aus 10 Gew.-Teilen einer
erfindungsgeméfen Verbindung I, 25 Gew.-Teilen Cyclo-
hexanol, 55 Gew.-Teilen einer Mineralélfraktion vom Sie-
depunkt 210 bis 280°C und 10 Gew.-Teilen des Anlagerung-
sproduktes von 40 mol Ethylenoxid an 1 mol Ricinusdl;

eine in einer Hammermihle vermahlene Mischung aus 80
Gew.~-Teilen, vorzugsweise einer festen erfindungsgemédfien
Verbindung I, 3 Gew.-Teilen des Natriumsalzes der Di-iso-
butylnaphthalin-2-sulfonsdure, 10 Gew.-Teilen des
Natriumsalzes einer Ligninsulfonsdure aus einer Sulfit-
ablauge und 7 Gew.-Teilen pulverfdérmigem Kieselsduregel;
durch feines Verteilen der Mischung in Wasser erhdlt man
eine Spritzbrihe;

eine innige Mischung aus 3 Gew.-Teilen einer erfindungs-
geméflen Verbindung I und 97 Gew.-Teilen feinteiligem
Kaolin; dieses Staubemittel enthé&lt 3 Gew.-% Wirkstoff;

eine innige Mischung aus 30 Gew.-Teilen einer erfindungs-
gemédfien Verbindung I, 62 Gew.-Teilen pulverfdérmigem
Kieselsduregel und 8 Gew.-Teilen Paraffindl, das auf die
Oberflache dieses Kieselsduregels gespriht wurde; diese
Aufbereitung gibt dem Wirkstoff eine gute Haftfahigkeit:

eine stabile waRrige Dispersion aus 40 Gew.-Teilen einer
erfindungsgemafen Verbindung I, 10 Gew.-Teilen des
Natriumsalzes eines Phenolsulfonsdure-Harnstoff-Form-
aldehyd-Kondensates, 2 Gew.-Teilen Kieselgel und 48 Gew.-
Teilen Wasser, die weiter verdunnt werden kann;

eine stabile 6lige Dispersion aus 20 Gew.-Teilen einer
erfindungsgemdfen Verbindung I, 2 Gew.-Teilen des
Calciumsalzes der Dodecylbenzolsulfonsdure, 8 Gew.-Teilen
Fettalkoholpolyglykolether, 20 Gew.-Teilen des Natrium-
salzes eines Phenolsulfonsdure-Harnstoff-Formaldehyd-Kon-
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densates und 50 Gew.-Teilen eines paraffinischen Minera-
16ls.

Die neuen Verbindungen zeichnen sich durch eine hervorragende
Wirksamkeit gegen ein breites Spektrum von pflanzenpathogenen
Pilzen, insbesondere aus der Klasse der Deuteromyceten,
Ascomyceten, Phycomyceten und Basidiomyceten, aus. Sie sind zum
Teil systemisch wirksam und kénnen als Blatt- und Bodenfungizide
eingesetzt werden.

Besondere Bedeutung haben sie fir die Bekampfung einer Vielzahl
von Pilzen an verschiedenen Kulturpflanzen wie Weizen, Roggen,
Gerste, Hafer, Reis, Mais, Rasen, Baumwolle, Soja, Kaffee,
Zuckerrohr, Wein, Obst- und Zierpflanzen und Gemisepflanzen wie
Gurken, Bohnen und Kurbisgewdchsen, sowie an den Samen dieser
Pflanzen.

Die Verbindungen werden angewendet, indem man die Pilze oder die
vor Pilzbefall zu schutzenden Saatguter, Pflanzen, Materialien
oder den Erdboden mit einer fungizid wirksamen Menge der Wirk-
stoffe behandelt. '

Die Anwendung erfolgt vor oder nach der Infektion der
Materialien, Pflanzen oder Samen durch die Pilze.

Speziell eignen sich die neuen Verbindungen zur Bekampfung
folgender Pflanzenkrankheiten:

Erysiphe graminis (echter Mehltau) in Getreide, Erysiphe
cichoracearum und Sphaerotheca fuliginea an Kurbisgewéchsen,
Podosphaera leucotricha an Apfeln, Uncinula necator an Reben,
Puccinia-Arten an Getreide, Rhizoctonia-Arten an Baumwolle und
Rasen, Ustilago-Arten an Getreide und Zuckerrohr, Venturia
inaequalis (Schorf) an Apfeln, Helminthosporium-Arten an
Getreide, Septoria nodorum an Weizen, Botrytis cinerea (Grau-
schimmel) an Erdbeeren, Reben, Zierpflanzen und Gemise,
Cercospora arachidicola an Erdnissen, Pseudocercosporella
herpotrichoides an Weizen, Gerste, Pyricularia oryzae an Reis,
Phytophthora infestans an Kartoffeln und Tomaten, Fusarium~ und
Verticillium-Arten an verschiedenen Pflanzen, Plasmopara viticola
an Reben, Alternaria-Arten an Gemise und Obst.

Die neuen Verbindungen kénnen auch im Materialschutz (Holzschutz)
eingesetzt werden, z.B. gegen Paecilomyces variotii.
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Die fungiziden Mittel enthalten im allgemeinen zwischen 0,1 und
95, vorzugsweise zwischen 0,5 und 90 Gew.-% Wirkstoff.

Die Aufwandmengen liegen je nach Art des gewunschten Effektes
zwischen 0,025 und 2, vorzugsweise 0,1 bis 1 kg Wirkstoff pro ha.

Bei der Saatgutbehandlung werden im allgemeinen Wirkstoffmengen
von 0,001 bis 50, vorzugsweise 0,01 bis 10 g je Kilogramm Saatgut
benétigt.

Die erfindungsgemafien Mittel kénnen in der Anwendungsform als
Fungizide auch zusammen mit anderen Wirkstoffen vorliegen, z.B.
mit Herbiziden, Insektiziden, Wachstumsregulatoren, Fungiziden
oder auch mit Dingemitteln.

Beim Vermischen mit Fungiziden erh&lt man dabei in vielen Fallen
eine Vergroéferung des fungiziden Wirkungsspektrums.

Die folgende Liste von Fungiziden, mit denen die erfindungs-
gemafen Verbindungen gemeinsam angewendet werden konnen, soll die
Kombinationsméglichkeiten erlédutern, nicht aber einschréanken:

Schwefel, Dithiocarbamate und deren Derivate, wie Ferridimethyl-
dithiocarbamat, Zinkdimethyldithiocarbamat, Zinkethylenbisdithio-
carbamat, Manganethylenbisdithiocarbamat, Mangan-Zink-ethylen-
diamin-bis-dithiocarbamat, Tetramethylthiuramdisulfide, Ammoniak-
Komplex von Zink-(N,N-ethylen-bis-dithiocarbamat), Ammoniak-
Komplex von Zink-(N,N’-propylen-bis-dithiocarbamat), Zink- (N,N’-
propylen-bis-dithiocarbamat), N,N’-Polypropylen-bis-(thio-
carbamoyl)-disulfid;

Nitroderivate, wie Dinitro- (l1-methylheptyl)-phenylcrotonat,
2-sec.-Butyl-4,6-dinitrophenyl-3,3-dimethylacrylat, 2-sec.-
Butyl-4, 6-dinitrophenyl-iso-propylcarbonat, 5-Nitro-iso-phthal-
sdure-di-iso-propylester;

heterocyclische Substanzen, wie 2-Heptadecyl-2-imidazolin-acetat,
2,4-Dichlor-6-(o-chloranilino)-s-triazin, 0,0-Diethyl-phthal-
imidophosphonothioat, 5-Amino-1-[bis- (dimethylamino)-phosphinyl]-
3-phenyl-1,2,4-triazol, 2,3-Dicyano-1,4~-dithioanthrachinon,
2-Thio-1,3-dithiolo[4,5-b]lchinoxalin, 1-(Butylcarbamoyl)-2-benz-
imidazol-carbaminsduremethylester, 2-Methoxycarbonylamino-benz-
imidazol, 2-(Furyl-(2))-benzimidazol, 2-(Thiazolyl-(4))-benz-
imidazol, N-(1,1,2,2-Tetrachlorethylthio)-tetrahydrophthalimid,
N-Trichlormethylthio-tetrahydrophthalimid, N-Trichlormethylthio-
phthalimid,
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N—Dichlorfluormethylthio—N',N'—dimethyl—N-phenyl—schwefelséure~
diamid, S5-Ethoxy-3-trichlormethyl-1,2,3-thiadiazol, 2-Rhodan-
methylthiobenzthiazol, 1,4-Dichlor-2,5-dimethoxybenzol,
4~ (2-Chlorphenylhydrazono)-3-methyl-5-isoxazolon, Pyridin-
2-thion-1-oxid, 8-Hydroxychinolin bzw. dessen Kupfersalz, 2,3-Di-
hydro-5-carboxanilido-6-methyl-1,4-oxathiin, 2,3-Dihydro-
5-carboxanilido-6-methyl-1,4-oxathiin-4, 4-dioxid, 2-Methyl-
5,6-dihydro-4H-pyran-3-carbonsdure-anilid, 2-Methyl-furan-3-car-
bonsaureanilid, 2,5-Dimethyl-furan-3-carbonsaureanilid,
2,4,5-Trimethyl-furan-3-carbonsdureanilid, 2,5-Dimethyl-furan-
3-carbonsaurecyclohexylamid, N-Cyclohexyl-N-methoxy-2,5-dimethyl-
furan-3-carbonsdureamid, 2-Methyl-benzoesaure-anilid, 2-Iod-ben-
zoesdure—-anilid, N-Formyl-N-morpholin-2,2,2~-trichlorethylacetal,
Piperazin-1,4-diylbis-(1-(2,2,2-trichlor-ethyl)-formamid,
1-(3,4-Dichloranilino)-1-formylamino-2,2,2-trichlorethan,

2,6-Dimethyl-N-tridecyl-morpholin bzw. dessen Salze, 2,6-Di-
methyl-N-cyclododecyl-morpholin bzw. dessen Salze, N-[3-(p-tert.-
Butylphenyl)-2-methylpropyl]-cis-2,6-dimethylmorpholin,
N-[3-(p~tert.-Butylphenyl)-2-methylpropyl]-piperidin,
1-[2-(2,4-Dichlorphenyl)-4-ethyl-1, 3-dioxolan-2~yl-ethyl]-
1H-1,2,4-triazol 1-[2-(2,4-Dichlorphenyl)-4-n-propyl-1,3-di-
oxolan-2-yl-ethyl]-1H-1,2,4-triazol, N-(n-Propyl)-N-(2,4,6-tri-
chlorphenoxyethyl)-N’-imidazol-yl-harnstoff, 1-(4-Chlorphenoxy)-
3,3-dimethyl-1-(1H-1,2,4-triazol-1-yl)-2-butanon, (2-Chlor- .
phenyl)-(4-chlorphenyl)-5-pyrimidin-methanol, 5-Butyl-2-dimethyl-
amino-4-hydroxy-6-methyl-pyrimidin, Bis-(p-chlorphenyl)-3-pyri-
dinmethanol, 1,2-Bis-(3-ethoxycarbonyl-2-thioureido)-benzol,
1,2-Bis-(3-methoxycarbonyl-2-thioureido)-benzol, [2-(4-Chlor-
phenyl)ethyl]-(1,1-dimethylethyl)-1H-1,2,4~-triazol-1-ethanol,
1-[3-(2-Chlorphenyl)-1-(4-fluorphenyl)oxiran-2-yl-methyl]-
1H-1,2,4-triazol sowie

verschiedene Fungizide, wie Dodecylguanidinacetat, 3-[3-(3,5-Di-
methyl-2-oxycyclohexyl)-2-hydroxyethyllglutarimid, Hexachlor-
benzol, DL-Methyl-N-(2,6-dimethyl-phenyl)-N-furoyl (2)-alaninat,
DL-N-(2, 6-Dimethyl-phenyl)-N- (2’ -methoxyacetyl)-alanin-methyl-
ester, N-(2,6-Dimethylphenyl)-N-chloracetyl-D,L-2-aminobutyrol-
acton, DL-N-(2,6-Dimethylphenyl)-N- (phenylacetyl)-alaninmethyl-
ester, 5-Methyl-5-vinyl-3-(3,5-dichlorphenyl)-2,4-dioxo-1,3~oxa-
zolidin, 3-[(3,5-Dichlorphenyl)-5-methyl-5-methoxymethyl-1,3-oxa-
z0lidin-2,4-dion, 3-(3,5-Dichlorphenyl)-1-iso-propylcarbamoyl-
hydantoin, N-(3,5-Dichlorphenyl)-1,2-dimethylcyclopropan-
1,2-dicarbonsdureimid, 2-Cyano-[N- (ethylaminocarbonyl)-2-meth-
oximino]-acetamid, 1-[2-(2,4-Dichlorphenyl)-pentyl]-1H-1,2,4-tri-
azol, 2,4-Difluor-o-(1H-1,2,4-triazolyl-1-methyl)-benzhydrylalko-
hol, N-(3-Chlor-2,6-dinitro-4-trifluormethyl-phenyl)-5-trifluor-
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methyl-3-chlor-2-aminopyridin, 1-((bis~(4-Fluorphenyl)-methyl-
silyl)-methyl)-1HE-1,2,4-triazol,

Strobilurine wie Methyl-E-methoximino- [a- (o-tolyloxy) -
o-tolyl]lacetat, Methyl-E-Z—{Z—[6—(2—cyanophenoxy)pyridimin—4-yl—
oxXylphenyl}-3-methoxyacrylat, Methyl-E-methoximino-[a- (2,5-di-
methyloxy)-o-tolyl]acetamid.

Anilino-Pyrimidine wie N-(4,6-dimethylpyrimidin-2-yl)anilin,
N-[4-methyl-6- (1-propinyl)pyrimidin-2-yllanilin, N- (4-methyl-
6-cyclopropyl-pyrimidin-2-yl)anilin.

Phenylpyrrole wie 4-(2,2-difluor-1,3-benzodioxol-4-yl)-pyrrol-
3-carbonitril.

Zimtsdureamide wie 3-(4-chlorphenyl)-3-(3,4-dimethoxy-
phenyl)acrylsduremorpholid.

Synthesebeispiele

Die in den nachstehenden Synthesebeispielen wiedergegebenen Vor-
schriften koénnen unter Abwandlung der Ausgangsverbindungen zur

Gewinnung weiterer Vertreter der Verbindungen IV bzw. I benutzt
werden. Die physikalischen Daten der demgemaf hergestellten Pro-
dukte sind in den jeweils anschliefRenden Tabellen wiedergegeben.

Beispiel 1
L-Valin-[(2-methyl-2-(4-methylphenylhydrazid) ]

Zul g (3 mmol) N“—(tert.—Butyloxycarbonyl)—L—valin—[(2—methyl—2—
(4-methylphenyl) ]-hydrazid wurden unter Kihlung 10 ml Trifluor-
essigsaure gegeben und die Mischung eine Stunde bei 0°C nach-
geruhrt. AnschlieRfend wurde auf 20°C erwarmt, die Trifluoressig-
saure weitgehend abdestilliert und der Rickstand in Dichlormethan
aufgenommen. Die organische Phase wurde mit jeweils 40 ml 10
gew.-%iger Natronlauge und Wasser gewaschen und getrocknet. Da-
nach wurde das Lésungsmittel entfernt. Es verblieben 0,7 g L-Va-
lin-[2-methyl-2-(4-methylphenylhydrazid)], welches ohne Reinigung
in der Folgestufe verwendet wurde.

In analoger Weise wurden die in der folgenden Tabelle aufgefuhr-
ten Zwischenprodukte IV des Typs dargestellt.



WO 95/33710 PCT/EP95/01924

10

15

20

25

30

35

40

45

39

Tabelle 7

H3C\ /CH3

F CH 00 RS R6

H—N—C —C—N— N —F’
H

Nr. |RS |RS R7 Fp. (°C)/IR (cm-1)
1 H CH; 4-C1l-CgHy |01
2 H CH; ) 4-CH;3-CgHy JO1
3 H CoHg 4-Cl-CgHy 13245,2964,2934,2872,1669,1493
4 H CH(CH3)» 4-CH3-CgH4 |3250,2963,2931,2871,1673,1512
Beispiel 2

N%- (sec.-Butyloxycarbonyl)-L-valin-[2-methyl-2- (4-methyl-
phenyl) ]-hydrazid

Zu 0,7 g (3 mmol) L-Valin-[2-methyl-2-(4-methylphenyl)]-hydrazid
und 0,32 g (3,2 mmol) Triethylamin in 10 ml Toluol wurden bei 0°C
0,39 g (2,9 mmol) Chlorameisensdure-sec.-butylester getropft.
Nach 15 Stunden bei 20°C wurde die organische Phase mit jeweils 20
ml 10 gew.-%iger Salzsdure, Natriumhydrogencarbonat-Lésung und
Wasser gewaschen. Die organische Phase wurde getrocknet und da-
nach das Loésungsmittel entfernt. Es verblieben 0,6 g der Titel-
verbindung als 01 (Verbindung 6 in Tabelle 6).

Beispiel 3

N®- (tert .-Butyloxycarbonyl)-L-valin-[2-methyl-2-(4-chlor-
phenyl) ] -hydrazid

.Zu 10,9 g (0,05 mol) tert.-Butyloxycarbonyl-L-valin in 200 ml

Dimethylformamid wurden bei -15°C 5 g (0,05 mol) Triethylamin ge-
tropft und das Ganze 15 Minuten nachgertuhrt. AnschliefRend gab man
6,8 g (0,05 mol) iso-Butylchlorkohlensdureester zu und belief 10
Minuten bei -15°C. Zu dieser Lésung wurden 7,8 g (0,05 mol) N-Me-
thyl-N-(4-chlorphenyl)-hydrazin in 50 ml Dimethylformamid gege-
ben. Es wurde 1 Stunde bei -15°C nachgeruhrt und die Reaktionsmi-

schung weitere 2 Stunden bei 20°C belassen. AnschlieRend wurde das

Lésungsmittel abdestilliert, der Ruckstand in Essigsédureethyl-
ester aufgenommen und die organische Phase nacheinander mit je-
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weils 10 ml 5 gew.-%iger Zitronensdure, 5 gew.-%iger Natriumhy-
drogencarbonat-Lésung und Wasser gewaschen. Die organische Phase
wurde getrocknet, eingeengt und der verbleibende Riuckstand an
Kieselgel chromatographiert (Methyl-tert.-butylether:n-Hexan =
1:1). Man erhielt 5,5 g der Titelverbindung als orange-rotes Harz
(Verbindung 27 in Tabelle 6).

Beispiel 4

N“—(tert.—Butyloxycarbonyl)—L—valin—[2—methy1-2—(4—methylphe—
nyl) l-hydrazid

Zu der Loésung von 10,85 g (0,05 mol) N-tert.-Butyloxycarbonyl-L-
valin und 5,95 g (0,05 mol) 4-Methylphenylhydrazin in 100 ml
Tetrahydrofuran wurden 5,1 g (0,051 mol) Triethylamin und danach
bei 0°C 8,31 g (0,051 mol) Cyanphosphonsdurediethylester gegeben.
Es wurde eine Stunde bei 0°C und weitere 15 Stunden bei 20°C ge-
ruhrt, und nach Entfernen des Losungsmittel wurde der Riuckstand
mit Essigsdureethylester aufgenommen. Die organische Phase wurde
mit jeweils 40 ml 10 gew.-%iger Natriumhydroxid-Lésung, 10
gew.-%iger Salzsdure, gesittigter Natriumhydrogencarbonat-Lésung
und Wasser gewaschen. Die organische Phase wurde getrocknet und
danach das Losungsmittel entfernt. Es verblieben 9,8 g N®-(tert.-
Butyloxycarbonyl)-L-valin-[2-(4-methylphenyl)]-hydrazid (Fp.:
163-164°C, Verbindung 21 in Tabelle 6).

Zulg (3,1 mmol) dieser Verbindung in 10 ml Dimethylformamid
wurden bei 20°C 0,48 g (3,4 mmol) Methyljodid und 0,47 g (3,4
mmol) Kaliumcarbonat gegeben. Man belieR bei dieser Temperatur
bis keine Ausgangsverbindung mehr nachweisbar war und destil-
lierte anschliefend das Loésungsmittel ab. Der Ruckstand wurde in
Essigsdureethylester aufgenommen. Die organische Phase wurde mit
Wasser gewaschen, getrocknet und eingeengt. Das verbliebene 61
wurde an Kieselgel chromatographiert (Cyclohexan:Essigsdureethyl-
ester = 2:1) und man erhielt 0,3 g der Titelverbindung als gelbes
01 (Verbindung 28 in Tabelle 6).
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PCT/EP95/01924

H
Nr. |R! R3 RS R6 R7 Fp(oC) /
IR (cm¥

1 C(CH3) 3 CH(CH3), |H CH;3 CgHs 108

2 CH (CH3) > CH(CH3), |H CH; CgHs 115

3 |CeHs CH(CH3); |H  |CHs CeHs 138-140

4 |CH(CH3), CH(CH;), |H  |CHs 4-CHy-CgH; |118-120

5 CgHs CH(CH3), |H CH; 4-CH;-CgHy 154

6 |CH(CH3)Cz;Hs |CH(CH3), |H CH; 4-CH3-CgHg {1)

7 CHCH(CH3)2 {CH(CH3), |H CHj 4-CH;3-CgHy |01

8 | CH,CgH: CH(CH3), |H  |CH; 4-—CH3-CgHy | 163

9 CH(CH3) > CH(CH3), }H CH3 4-C1l-CgHy 154

10 |CgHs CH(CH3), |H CH; 4-C1-CgHy 178-180

11 |CH,CeHs CH(CH;), |H  |CH; 4-C1-CeHs |161

12 |C(CHj3); CH(CH3), |H CyHs 4-CH3;-CgHys |84-86
113 |CH(CH3), CH(CH3), |H CoHsg 4-CH3-CgHy }137-139

14 |CH(CH;3)CoHs |CH(CH3), |H CoHg 4-CH3-CgHy |118-120

15 |C(CH3)s CH(CH3)z |H  |CoHs 4-C1-CgH, | 156

16 |CH(CH3)2 CH(CH3), |H CoHg 4-Cl-CgHy 163-165

17 |CH(CH3)CyHs |CH(CH3)z |H CoHs 4-C1-CgHy 168

18 |CH(CH;3)2 CH(CH3); {H CH(CH3) > 4-CH3-CgHg [|118-120

19 |CH(CH3)CoHs |CH(CH3)z |H CH(CH3) > 4-CH3-CgHy ]124-126

20 |C(CH3)3 CH(CHi3), |H H 4-C1-CgHy 162

21 |C(CH3)3 CH(CH3), |H H 4-CH3-CgHy |163-164

22 |CH,CH(CH3)3 |CH(CH3), |H  |CH; 4-C1-CeHy |133

23 |C(CH3)3 CH(CH3), |H H 4-CH30-CgHyg {171

24 |C(CH3)3 CH(CH3), |H CH,CH (CH3) 2 |4-C1-CgHy 171

25 |C(CH3)3 CH(CH3), |H CH,CH (CH3) 2 |4-CH3-CgHy 184-185

26 |C(CH3); CH(CH3), |H CgHs CgHsg 189-193

27 |C(CH3)3 CH(CH3), |H CH3 4-Cl-CgHy |2

28 |C(CH3)3 CH(CH3), {H CHj 4-CH3-CgHy |3

29 |C(CH3)3 CH(CH3), |H CH(CH;CH3) 2 |4-CH3-CgHy |[130
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Nr. |R? R3 RS RE R7 Fp (eC) /
IR (cm1)
30 |C(CH;3), CH(CH;), |H (CHp) 3CH;  |4-CH3~CgHy |137-139
. 31 [c(cH3); CH(CH3) |H  |cyclo-CsHy |4-CH;-CeH, |141-142
32 |C(CH3); CH(CH3), |H (CHj) 3CH;3 4-C1-CgHy 160-161
33 |C(CH3); CH(CH3), |H cyclo-CsHy |4-Cl-CgHy 164-166
34 |C(CH;3), CH(CH3); |H CH,C¢Hs 4-C1-CgHy 168-172
35 |CH(CHi), CH(CH3), |H CH,-C¢Hs 4-C1-C¢Hy 171-173
10 |36 |[CH(CH3)CpHs [CH(CH3), [H CH;-CeHs 4-C1-CgHy |161-171
37 |CH(CH3), CH(CH3); |H cyclo-CsHy [4-Cl-Cg¢Hy 221-223
38 [CH(CH3)> CH(CH3), |H (CH2) 3CH3 4-Cl-CgH,y 193-194
39 |CH(CH3)CzHs CH(CH3); |H (CH;) 3CH; 4-Cl1-CgHy 166-168
15 [40 |CH(CH;), CH(CH3), |H  |CHI(CH3), 4-C1-CgH, |152
41 [CH(CH,), CH(CH;); |H  |CH(CH;)CoHs |4-CI-CgH, |162
42 |CH(CH;)C,Hs |CHI(CHs), |H CH(CH;)CoHs |4-C1-CgH, |136
43 |CH(CHy), CH(CH;); |H  |Cyclo-CeHq; |4-CHy-CgHs |193-195
g0 |24 |CH(CH): CH(CH;), |H (CHy)3CH;~ |4-CH,;—CgHy |176-177
45 |CH(CHj3)CyHs CH(CHi3); |H (CH;) 3CHj; 4-CH;-C¢H, 142
46 |C(CHi); CH(CH;), |H  |CHI(CH;), 4-CH3-CgH; | 139
47 |CH(CHj3), CH(CH3), |H cyclo-CsHg |4-CH3—C¢Hy 188
48 |CH(CH;)C3Hs CH(CH3), |H cyclo-CsHg |4-CH3-CgH, 160
25 [49 [cH(CHy), CH(CHy), |H  |CHy—CeHs 4-CH,-C¢H, |146-148
50 |CH(CHs), CH(CH;3), |H cyclo-CgHi1 j4~-CH3-CgHy 216
51 |JC(CHj3)3 CH(CH3); |H (CH3) 3CH; 4-CH30-CgHy |01
52 |C(CHj3)3 CH(CH3), |H cyclo-CsHg |4-CH30-CgHy |130-132
30 |53 |CH(CH3), CH(CH3); |H cyclo-CgHg 4-CH30-CgHy |172-175
54 |CH(CHi), CH(CH3); |H (CHy) 3CH; 4-CH;0-CgHy |158-160
55 |CH(CHj3)C3Hs CH(CH;3)2 |H cyclo-CsHg |4-CH30-CgHy |161
56 |CH(CH3)CyHs CH(CH3), |H (CH3) 3CHj 4-CH30-CgHy |128-130
35 57 |CH(CHj)» CH(CH;3)> |H CH(CH3) 4-CH3-CgHy 160
58 |CH(CH;)CyHs CH(CH;3); |H CH;~CgHs 4-CH4~CgH, 139
59 |CH(CHs); CH(CH;), |H CH(C3Hs) > 4-CH3-CgHy 01
60 |CHI(CH;), CH(CH3), |H  |CpHs cyclo-CeHy; |173-175
40
1) IR (cml): 3280, 2969, 2935, 1674, 1515, 1243
2)  1H-NMR (CDCl3): 0,98 _(dd,ZH); 1,4 (s,9H); 2,12 (m,1H); 3,8
(s,3H); 3,95 (t,1H); 5,35 (d4,1H,NH); 6,8 (d,2H); 7,18 (d,2H)
3)  1H-NMR (CDCl3): 1,98 (dd,6H); 1,45 (s,9H); 2,13 (m,1H); 2,25
45 (s,3H); 3,12 (s,3H); 3,87 (t,1H); 5,2 (d4,1H,NH); 6,74 (d,2H);
7,00 (d4,2H); 8,13 (s,1H,NH)
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Tabelle 9

wl\ Icl) IH R* 0 RS RS

/C:N—O—C —N—C —C—N— N—FR’

W2 H
Nr. |wt W2 R3 RS R6 R7 Fp. (oC)
1 CH3 CH3 CH(CH3); |H CHy |4-C1l-CgHqy 104
2 CH; CH; CH(CH;3) 5 H CH3 |4-CH3-CgHy 84
Anwendungsbeispiele

Die fungizide Wirkung der Verbindungen der allgemeinen Formel I
liel sich durch folgende Versuche zeigen:

Die Wirkstoffe wurden als 20 gew.-%ige Emulsion in einem Gemisch
aus 70 Gew.-% Cyclohexanol, 20 Gew.-% Nekanil® LN (Lutensol® aps,
Netzmittel mit Emulgier- und Dispergierwirkung auf der Basis
ethoxylierter Alkylphenole) und 10 Gew.-% Emulphor® EL

(Emulan® EL, Emulgator auf der Basis ethoxylierter Fettalkohole)

aufbereitet und entsprechend der gewinschten Konzentration mit
Wasser verdunnt.

Plasmopara viticola

Blétter von Topfreben der Sorte “Miller-Thurgau” wurden mit wafR-
riger Spritzbrihe, die 80 Gew.-% Wirkstoff und 20 Gew.-%
Emulgiermittel in der Trockensubstanz enthielt, bespriht. Um die
Wirkungdauer der Wirkstoffe beurteilen zu kénnen, wurden die
Pflanzen nach dem Antrocknen des Spritzbelages 8 Tage im Gewachs-
haus aufgestellt. Erst dann wurden die Blatter mit einer
Zoosporenaufschwemmung von Plasmopara viticola (Rebenperonospora)
infiziert. Die Reben wurden zundchst fir 48 Stunden in einer Kam-
mer mit wasserdampfgesédttigter Luft bei 24°C und anschliefRend fur
5 Tage in einem Gewdchshaus bei Temperaturen zwischen 20 und 30°C
aufgestellt. Nach dieser Zeit wurden die Pflanzen zur Beschleuni-
gung des Sporangientrégerausbruchs abermals fur 16 Stunden in der
feuchten Kammer aufgestellt. Dann erfolgte die visuelle Beurtei-
lung des Ausmafes des Pilzausbruchs auf den Blattunterseiten.

In diesem Test zeigten jeweils die mit einer 250 ppm enthaltenden
wafrigen Aufbereitung der Verbindungen 4, 6, 9, 10, 12, 13, 14,
15, 16, 17, 18, 19, 20 bzw. 22 aus Tabelle 6 behandelten Pflanzen
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einen maximalen Befall von 15 %, wahrend unbehandelte Pflanzen zu
70 % befallen waren.
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Patentanspriche

1. Carbamoylcarbonsdurehydrazide der allgemeinen Formel I

X2 R2 R3 X3 RS R6

Rl— X~ C—N—¢C —C—N— N —FR’ I

R4

sowie deren Salze, in denen die Reste die folgende Bedeutung
haben:

Rl

C1~Cg-Alkyl, Cy-Cg-Alkenyl oder C,-Cg-Alkinyl, wobei diese
Reste partiell oder vollstadndig halogeniert sein und/oder
eine bis drei der folgenden Gruppen tragen kénnen: Cyvano,
C1-C4-Alkoxy, Ci1-Cy4-Halogenalkoxy, C;-Cs-Alkylthio,
Ci-Cs-Alkoxycarbonyl, C3-Cs-Cycloalkyl, C3-Cy-Cyclo-
alkenyl, Aryl, Aryloxy und Hetercaryl, wobei die cycli-
schen Reste ihrerseits einen bis drei der folgenden Sub-
stituenten tragen kénnen: Halogen, Cyano, C;—-Cs-Alkyl,
C1-C4-Alkoxyalkyl, C;-Cy4-Halogenalkyl, C;-Cs-Alkoxy,
C1-Cys-Halogenalkoxy, Cl—C4—Alkyithio, C1-C4-Alkoxy-
carbonyl, Aryl, Aryloxy und Heteroaryl,

C3~-C7-Cycloalkyl oder C3-Cy7-Cycloalkenyl, wobei diese Re-
ste partiell oder vollstandig halogeniert sein und/oder
eine bis drei der folgenden Gruppen tragen kénnen: Cyano,
C;-Cs-Alkyl, C1-Cy4-Alkoxyalkyl, C1-Cs-Halogenalkyl,
C1-C4-Alkoxy, C;-Cs-Halogenalkoxy, C;-Cs-Alkylthio,
C1-Cs4-Alkoxycarbonyl, Aryl, Aryloxy und
Aryl-(C1-C4)-alkyl, wobei die cyclischen Gruppen einen
bis drei der folgenden Substituenten tragen kénnen: Halo-
gen, Cyano, C;-Cs-Alkyl, C1-C4-Alkoxyalkyl, C1-Cs-Halogen-
alkyl, C;-Cy4-Alkoxy, Ci;~Cs-Halogenalkoxy, Ci;-Cs4-Alkylthio,
C,-Cy4—-Alkoxycarbonyl, Aryl und Aryloxy,

einen nicht-aromatischen 4- bis 8-gliedrigen Ring,
welcher als Ringglieder neben Kohlenstoff noch eines oder
zwel der Heteroatome Sauerstoff, Schwefel und Stickstoff
enthalten kann, wobei die Kohlenstoffatome im Ring eine
oder zwei der folgenden Gruppen tragen kénnen: Halogen,
Cyano, C;-C4-Alkyl, Ci;-C4-Alkoxyalkyl, C;-Cy4-Halogenalkyl,
Ci-C4-Alkoxy, Ci1-Cs-Halogenalkoxy, Ci;-Cs-Alkylthio,
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C1~-C4-Alkoxycarbonyl, Aryl und Aryloxy und wobei das
zweite und jedes weitere Stickstoffatom als Heteroatom im
Ring Wasserstoff oder eine C1-C4-Alkylgruppe tragt,

Aryl oder Heteroaryl, wobei diese Reste eine bis drei der
folgenden Gruppen tragen koénnen: Halogen, Cyano,
C1-C4-Alkyl, C1-C4-Alkoxyalkyl, C;-Cy-Halogenalkyl,
C1-C4-Alkoxy, C1-Cs-Halogenalkoxy, Ci;-Cs-Alkylthio,
Ci-C4-Alkoxycarbonyl, Aryl, Aryloxy und Heteroaryl, in
denen die cyclischen Substituenten ihrerseits einen bis
drei der folgenden Substituenten tragen kénnen: Halogen,
Cyano, C;-C4-Alkyl, C;-C4-Alkoxyalkyl, C;-Cs-Halogen-
alkyl, C;-Cs-Alkoxy, Ci;-Cys-Halogenalkoxy, C;-Cs-Alkylthio
und C;-C4-Alkoxycarbonyl oder

WiW2C=N-, wobei

Wl C;-Cg-Alkyl bedeutet, welches partiell oder voll-
standig halogeniert sein und/oder eine bis drei der
folgenden Gruppen tragen kann: Cyano, C;-Cs-Alkoxy,
Ci1-C4-Halogenalkoxy, Ci1-Cs-Alkylthio, Aryl, Aryloxy
und Heteroaryl, wobei die cyclischen Gruppen ihrer-
seits einen bis drei der folgenden Substituenten
tragen kénnen: Halogen, Cyano, Ci;-Cs-Alkyl,
C1-Cy4-Alkoxyalkyl, C;-C4~Halogenalkyl, C;-Cy-Alkoxy,
C;-C4-Halogenalkoxy, C;-Cs-Alkylthio, C;-C4-Alkoxy-
carbonyl, Aryl und Aryloxy,

Cy~-Cg-Alkenyl oder Cy—Cg-Alkinyl, wobei diese Reste
partiell oder vollstdndig halogeniert sein und/oder
eine bis drei der folgenden Gruppen tragen kénnen:
Cyano, C1-Cy-Alkoxy, Ci-Cs-Halogenalkoxy, C;-Cs-Alkyl-
thio, C;-Cs-Alkoxycarbonyl, Aryl und Aryloxy, wobei
die cyclischen Gruppen ihrerseits einen bis drei der
folgenden Substituenten tragen kénnen: Halogen,
Cyano, C;-C4-Alkoxy, Ci-Cs-Halogenalkoxy, C;-Cs-Alkyl-
thio, Ci1-C4~-Alkoxycarbonyl, Aryl und Aryloxy,

C3-C7-Cycloalkyl oder C3;-C7-Cycloalkenyl, wobei diese
Reste eine bis drei der folgenden Gruppen tragen kén-
nen: Halogen, Cyano, Ci;-C4-Alkyl, C;-Cs-Alkoxyalkyl,
C1-C4-Halogenalkyl, C;-C4-Alkoxy, C;-Cs-Halogenalkoxy,
C1-C4-Alkylthio, C;-C4-Alkoxycarbonyl, Aryl und
Aryl-(C;-C4)-alkyl, wobel die Gruppen, welche Aryl
enthalten, einen bis drei der folgenden Substituenten
tragen kénnen: Halogen, Cyano, Ci1-Cs~Alkyl,
C1-C4-Alkoxyalkyl, C1-Cys-Halogenalkyl, Ci;-Cs~Alkoxy,

[
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C1-C4-Halogenalkoxy, C;-Cs-Alkylthio, C1-C4-Alkoxy-
carbonyl, Aryl und Aryloxy oder

Aryl oder Heteroaryl, wobei diese Reste eine bis drei
. der folgenden Gruppen tragen kénnen: Halogen, Cyano,
C1~C4~Alkyl, C3-Cs-Alkoxyalkyl, C1-Cs-Halogenalkyl,
C1-C4-Alkoxy, C;-Cy-Halogenalkoxy, C;-Cs-Alkylthio,
C1-C4-Alkoxycarbonyl, Aryl und Aryloxy und

W2 Wasserstoff oder eine der Gruppen W!;

Wasserstoff oder C;-Cg-Alkyl oder C3-C7-Cycloalkyl, welche
partiell oder vollsténdig halogeniert sein kénnen;

C1-Cg-Alkyl, wobei dieser Rest eine bis drei der folgen-
den Gruppen tragen kann: Halogen, Cyano, C;-Cs-Alkoxy,
Ci-C4-Halogenalkoxy, C1-C4-Alkylthio und C;-Cs-Alkoxy-
carbonyl,

C3-C7-Cycloalkyl oder Phenyl-(Ci;-C4)-alkyl, wobei die
Ringe dieser Reste eine bis drei der folgenden Gruppen
tragen kénnen: Halogen, Cyano, C;-Cs4-Alkyl, C;-Cs-Alkoxy-
alkyl, C;-C4-Halogenalkyl, C;-C4-Alkoxy, C;-Cs-Halogen-
alkoxy, C;-C4-Alkylthio, C;-Cs-Alkoxycarbonyl, Aryl und
Aryloxy:

Wasserstoff oder einen der Reste R3 oder

und R? gemeinsam mit dem C-Atom, an das sie gebunden
sind, einen 4- bis 8-gliedrigen Ring, welcher als Ring-
glieder neben Kohlenstoff noch ein oder zwei der Hetero-
atome Sauerstoff, Schwefel und Stickstoff enthalten kann,
wobei die Kohlenstoffatome im Ring eine oder zwei der
folgenden Gruppen tragen kénnen: Halogen, Cyano,
C1-C4-Alkyl, C1-Cy-Alkoxyalkyl, C;-Cs-Halogenalkyl,
C3-C4-Alkoxy, C;-Cy4-Halogenalkoxy, C;-Cs-Alkylthio,
Ci1-Cy-Alkoxycarbonyl, Aryl und Aryloxy und wobei Stick-
stoff als Heteroatom Wasserstoff oder eine C;-Cys-Alkyl-
gruppe tragt;

einen der Reste R2;

C1-Cg-Alkyl, Cy-Cg-Alkenyl oder C;-Cg-Alkinyl, wobei diese
Reste partiell oder vollsténdig halogeniert sein und/oder
eine bis drei der folgenden Gruppen tragen kénnen: Cyano,
C1-C4-Alkoxy, C;-Cys-Halogenalkoxy, C;-Cs-Alkylthio,
C3-C7-Cycloalkyl, C3-C7-Cycloalkenyl, Aryl, Aryloxy und
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Heterocaryl, wobei die cyclischen Reste ihrerseits einen
bis drei der folgenden Substituenten tragen kénnen: Halo-
gen, Cyano, C;-C4-Alkyl, C;-Cs-Alkoxyalkyl, C;-Cys-Halogen-
alkyl, C1-C4-Alkoxy, C;-Cs-Halogenalkoxy, Ci-Cs4-Alkylthio,
Aryl, Aryloxy und Heteroaryl,

C3-Cy7-Cycloalkyl oder C3-C7-Cycloalkenyl, wobei diese
Reste partiell oder vollstandig halogeniert sein und/oder
eine bis drei der folgenden Gruppen tragen kénnen: Cyano,
C;-C4-Alkyl, C;~Cy4-Alkoxyalkyl, Ci;-Cys-Halogenalkyl,
C;-C4-Alkoxy, C;-Cy4-Halogenalkoxy, C;-Cy-Alkylthio, Aryl,
Aryloxy und Aryl-(C;-C4)-alkyl, wobei die cyclischen
Gruppen einen bis drei der folgenden Substituenten tragen
koénnen: Halogen, Cyano, C1-Cs-Alkyl, C;-Cs-Alkoxyalkyl,
Ci1-C4-Halogenalkyl, C;-C4-Alkoxy, Ci;-Cs-Halogenalkoxy,
C;-C4-Alkylthio, Aryl und Aryloxy,

einen nicht-aromatischen 4- bis 8-gliedrigen Ring, wel-
cher als Ringglieder neben Kohlenstoff noch eines oder
zwei der Heteroatome Sauerstoff, Schwefel und Stickstoff
enthalten kann, wobei die Kohlenstoffatome im Ring eine
oder zwei der folgenden Gruppen tragen kénnen: Halogen,
Cyano, C;-Cs4-Alkyl, C1-Cy4-Alkoxyalkyl, C;-Cy4-Halogenalkyl,
C1~-C4-Alkoxy, C;—-Cys-Halogenalkoxy, Ci1—-Cs-Alkylthio, Aryl
und Aryloxy und wobei das zweite und jedes weitere Stick-
stoffatom als Heteroatom im Ring Wasserstoff oder eine
C1-Cs~Alkylgruppe tragt,

Aryl oder Heteroaryl, wobei diese Reste eine bis drei der
folgenden Gruppen tragen kénnen: Halogen, Cyano,
C1-Cy4-Alkyl, C;-Cs-Alkoxyalkyl, C;-C4-Halogenalkyl,
C;-C4~Alkoxy, C;-Cys-Halogenalkoxy, Cl—C4—A1ky1thio, Aryl,
Aryloxy und Heterocaryl, in denen die cyclischen Substi-
tuenten ihrerseits einen bis drei der folgenden Substi-
tuenten tragen kénnen: Halogen, Cyano, C;-Cs-Alkyl,
C;-Cy4-Alkoxyalkyl, C1-Cs~-Halogenalkyl, C;-Cg-Alkoxy,
C1-C4—-Halogenalkoxy und Ci1-Cs-Alkylthio oder

wenn R3 fir iso-Propyl steht, Wasserstoff;
einen der Reste RS, ausgenommen Wasserstoff;
Sauerstoff oder Schwefel,

Sauerstoff oder Schwefel,
Sauerstoff oder Schwefel;
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ausgenommen die Verbindungen gemiaf folgender Definition der
Reste:
Ia-d (Rl = Ph—CHy; R2 = H; R} = CH3, (CH3)3CH3,
5 ’ CH(CH3); oder Ph-CH;; R%4,R5 = H; Rf,R7 =
CH,CH,C1),
Ie-h (Rl = C(CH3)3; R?2 = H; R} = CH3, CH(CHj3),,
CH(CH3) CHzCH3, CH,CH(CH3); oder Ph-CHy; R%,R5 = H;
R6,R7 = CH,CH3Br),
10 Ii (Rl = Ph-CHy; R? = H; R3 = CH3; R4,R5 = H;
R6é = CH3; R7 = Ph),
Ij-k (R! = Ph~CHz; R? = H; R3 = CH(CH3); oder
CH,CH(CH3),; R4,R5 = H; R8,R7 = Ph),
I1 (Rl = C(CH3)3; R2 = H; R® = CH(CH3)3;
15 R4,R5,R6 = H; R7 = Ph),
Im (Rl = Ph-CHy; R2 = H; R3 = Ph-CH,; R¢, RS = H;
R6,R7 = CHyCH3),
In-o (Rl = Ph-CHy; R?2 = H; R? = CHySCH3; oder

CH,CH,SCH3; R4,R5 = H; RS,R7 = CHyCH,Cl).
20
2. Verfahren zur Herstellung von Carbamoylcarbonsdurehydraziden
der allgemeinen Formel I oder deren Salzen gemaf Anspruch 1,
dadurch gekennzeichnet, daf man eine Carbamoylcarbonsédure der
allgemeinen Formel II

25
X2 RZ2 R} x3
RI—Xl1— C—N—C —C—OH II
30 L4
mit einem Hydrazin der allgemeinen Formel III
35
40

45
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R5 R$
|
H—N— N — R’ IIT

umsetzt und die so erhaltene Verbindung I gewunschtenfalls in
an sich bekannter Weise in eines ihrer Salze tuberfiuhrt.

Verfahren zur Herstellung von Carbamoylcarbonséurehydraziden
der allgemeinen Formel I, in denen R! fir eine Gruppe W!W2C=N-
steht, oder deren Salzen gemaR Anspruch 1, dadurch gekenn-
zeichnet, daf man ein Carbamoylcarbons&urehydrazid der allge-
meinen Formel I

X2 RZ R} X3 RS gé
|

Rl—X—C—N—(C —C—N— N —R’ I,

R¢

in der X!, X2 und X3 jeweils Sauerstoff bedeuten und die
Gruppe Rl-Xl-(CO) fur eine Schutzgruppe steht, die in an sich
bekannter Weise abgespalten werden kann, in ein Aminoséaurehy-
drazid IV

RZ R} X3 RS g

H-—-N-—'T —C-—N-— N—R’ Iv,

R4

uberfihrt, das so erhaltene Aminosdurehydrazid IV mit einem
Chlorformyloxim der allgemeinen Formel V
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in Gegenwart einer Base umsetzt und die so erhaltene Ver-
bindung I gewinschtenfalls in an sich bekannter Weise in
eines ihrer Salze Uberfuhrt.

Verfahren zur Herstellung von Carbamoylcarbonsdurehydraziden
der allgemeinen Formel I oder deren Salzen gemaf Anspruéh 1,
in der R® fur C;-Cg-Alkyl, C4-C7-Cycloalkyl oder
Aryl-(C1-C4)-alkyl steht, dadurch gekennzeichnet, daR man ein
Carbamoylcarbonsdurehydrazid der allgemeinen Formel I gemaf
Anspruch 1, in der R® Wasserstoff bedeutet, mit einer Ver-
bindung der allgemeinen Formel R6-X, in welcher R6 fur
C;-Cg-Alkyl, C4-C7-Cycloalkyl oder Aryl-(C;-Cy4)-alkyl steht
und X eine negative Abgangsgruppe bedeutet, unter Mit-
verwendung einer Base umsetzt und die so erhaltene Ver-
bindung I gewunschtenfalls in an sich bekannter Weise in
eines ihrer Salze uberfuhrt.

Zur Bekadmpfung von Schadpilzen geeignete Mittel, enthaltend
ubliche Zusatzstoffe und eine wirksame Menge einer Verbindung
der allgemeinen Formel I oder eines ihrer Salze gemaR An-
spruch 1, ausgenommen die Verbindungen Ia bis Io .

Verfahren zur Bekampfung von Schadpilzen, dadurch gekenn-
zeichnet, daf’ man die Schadpilze, deren Lebensraum oder die
von ihnen freizuhaltenden Pflanzen, Flachen, Materialien oder
Rédume mit einer wirksamen Menge einer Verbindung der allge-
meinen Formel I oder eines ihrer Salze gemi&R Anspruch 1, ein-
schlieflich der Verbindungen Ia bis Io, oder einem I enthal-
tenden Mittel gemdf Anspruch 5 behandelt.

Verwendung der Verbindungen der allgemeinen Formel I oder
eines ihrer Salze gem&f Anspruch 1, einschlieflich der
Verbindungen Ia bis Io, zur Bekampfung von Schadpilzen. '

Aminosaurehydrazide der allgemeinen Formel IV

R3 ( X3} RS RS

| |

H)N —(C —C—N— N —R’ v

R4



WO 95/33710 PCT/EP95/01924

10

15

20

25

30

35

40

45

52
in der X? fur Sauerstoff und R} fur eine Gruppe CH(CH3) 2,
CH2CH(CH3), oder CH(CH3)CyHs steht und R4, R5, R6 und R’ die in
Anspruch 1 angegebene Bedeutung haben, ausgenommen die
Verbindungen gemdfR folgender Definition der Reste:

IVa-b (R3 = CH(CH;); oder (CHj),CH3; RY,RS = H; R6,R7 =
CH,CH,C1) ,

IVc-e (R3 = CH(CH3)2, CH(CH3)CHyCH3 oder CH,CH(CHj3)s;
R4,R®> = H; R6,R7 = CH,CH,Br),

IVE (R? = CH(CH3)3; R4,R5,R6 = H; R7 = Ph),

IvVg (R3 = CH(CH3)3; R4,R5 = H; RS,R7 = Ph).

Aminosdurehydrazide der allgemeinen Formel IV nach
Anspruch 8, in der R3 fir eine Gruppe CH(CH3); steht, R4 und
R5 die in Anspruch 1 angegebene Bedeutung haben,

Ré flir C;-Cg-Alkyl steht, wobei dieser Rest partiell oder
vollsténdig halogeniert sein und/oder eine bis drei der
folgenden Gruppen tragen kann: Cyano, C;—-Cs-Alkoxy,
Ci1-C4-Halogenalkoxy, Ci-Cs-Alkylthio, C3-C7-Cycloalkyl,
C3-C7-Cycloalkenyl, Aryl, Aryloxy und Heteroaryl, wobei
die cyclischen Reste ihrerseits einen bis drei der fol-
genden Substituenten tragen kénnen: Halogen, Cyano,
C1-C4-Alkyl, Ci1-Cy-Alkoxyalkyl, C;-Cys-Halogenalkyl,
C1-C4-Alkoxy, Ci1-C4~Halogenalkoxy, C;-Cy-Alkylthio, Aryl,
Aryloxy und Heteroaryl und

R7 fur Aryl steht, wobei dieser Rest eine bis drei der fol-
genden Gruppen tragen kann: Halogen, Cyano, Ci;-Cs-Alkyl,
C1-C4~Alkoxyalkyl, C1-Cs-Halogenalkyl, C;-Cs-Alkoxy,
Ci-C4-Halogenalkoxy, C;-Cy-Alkylthio, Aryl, Aryloxy und
Heteroaryl, in denen die cyclischen Substituenten ihrer-
seits einen bis drei der folgenden Substituenten tragen
kénnen: Halogen, Cyano, C;-Cs-Alkyl, C1-Cs-Alkoxyalkyl,
C;-C4-Halogenalkyl, C;-C4-Alkoxy, Ci1-Cs-Halogenalkoxy und
C1-Cy-Alkylthio.
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