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Organische Verbindungen

. Die vorliegende Erfindung betrifft neue 1,2,4-Triazin-Derivate der Formel

X N=N R,

Z

L AL L,
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%

worin

R; ein unsubstituierter oder ein- bis finffach substituierter Aryl- oder Heteroarylring, wobei

die Substituenten ausgewahit sind aus der Gruppe, bestehend aus OH, Halogen, CN, NO,,
._ C4-Ce-Alkyl, C5-Cy-Cycloalkyl, C1-Cs-Alkyl-C3-Cg-cycloalkyl, C3-Cs-Cycloalkyl-C,-Ce-alkyl, C+-
Ce-Haloalkyl, C5-Cg-Halocycloalkyl, C1-Cg-Alkoxy, Cs-Cg-Cycloalkoxy, C-Cg-Haloalkoxy, Cs-
Cg-Halocycloalkoxy, C,-Cs-Alkylthio, Cs-Cg-Cycloalkylthio, Cy-Ce-Haloalkylthio, C3-Cg-Halo-
cycloalkyithio, C;-Cg-Alkylsulfinyl, C5-Cs-Cycloalkylsulfinyl, C,-Cs-Haloalkylsulfinyl, C5-Cs-
Halocycloalkylsulfinyl, C,-Cg-Alkylsulfonyl, C;-Cs-Cycloalkylsulfonyl, Cy-Ce-Haloalkylsulfonyl,
C3-Cg-Halocycloalkyisuifonyl, C,-Cg-Alkenyl, C,-Cg-Alkinyl, C;-Ce-Alkylcarbonyl, C-Cg-Alkyl-
C(=NORg), Ry, unsubstituiertem oder ein- bis finffach substituiertem Phenyl, wobei die
Substituenten aus der Gruppe, bestehend aus OH, Halogen, CN, NO,, C;-Cs-Alkyl, C3-Cg-
Cycloalkyl, C-Cg-Haloalkyl, C3-Cs-Halocycloalkyl, C-Ce-Alkoxy, Cs-Ce-Cycloalkoxy, Cy-Ce-
Haloalkoxy, C3-Cg-Halocycloalkoxy, C4-Cs-Alkyithio, Cs-Cg-Cycloalkylthio, C-Ce-Haloalkyl-
thio, C;-Cg-Halocycloalkylthio, C;-Ce-Alkylsulfinyl, C;-Ce-Cycloalkylsulfinyl, C-Ce-Haloalkyl-
sulfinyl, C3-Cg-Halocycloalkyisulfinyl, C,-Cg-Alkylsulfonyl, C;-Cg-Cycloalkylsulfony!, C4-Ce-
Haloalkylsulfonyl, C;-Cg-Halocycloalkyisulfonyl, C,-Cgs-Alkenyl, C,-Cg-Alkinyl, Cy-Cs-Alkyl-
carbonyl, C,-Cs-Alkyl-C(=NORg) und R;, ausgewahit sind, unsubstituiertem oder ein- bis

fanffach substituiertem Phenoxy, unsubstituiertem oder ein- bis finffach substituiertem
Phenyithio, unsubstituiertem oder ein- bis flinffach substituiertem Phenylamino und
nsubstituiertem oder ein- bis flnffach substituiertem Phenyl-(C;-Cg-Alkyl)-amino, wobei
weils die Substituenten aus der Gruppe, bestehend aus Halogen, CN, NO,, C;-Cs-Alkyl,
-Cg-Cycloalkyl, C,-Cg-Haloalkyl, C3-Cg-Halocycloalkyl, C-Cs-Alkoxy, C3-Cg-Cycloalkoxy,
Ce-Alkylthio, C3-Cg-Cycloalkylthio, C-Ce-Haloalkylthio und Cs-Cs-Halocycloalkylthio,
ewdhlt sind,;
Halogen, CN, NO;, C;-Cs-Alkyl, C;-Cg-Cycloalkyl, C-Cs-Haloalkyl oder C3-Cg-
cloalkyl;
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A (CR;4R12)p, O(CR;1R12)p, S(O)n(CR11R12)p, unsubstituiertes oder substituiertes C,-Cg-
Alkenylen, unsubstituiertes oder substituiertes C,-Cg-Alkinylen, wobei die Substituenten
jeweils aus der Gruppe, bestehend aus Ry, und Ry, ausgewahlt sind, oder NR3(CHy),;

Rs H, C4-Cs-Alkyl, C3-Cg-Cycloalkyl, C1-Ce-Haloalkyl, C-Cg-Alkenyl, Co-Cg-Alkiny!, Aryl-C4-Ce-
alkyl, (CH,),C(O)R4 oder C,-Cg-Alkoxy-C,-Ce-alkytl;

R4 H, C4-Ce-Alkyl, C3-Cg-Cycloalkyl, C;-Ce-Haloalkyl, C-Ce-Alkoxy, N(Rs), oder C4-Cg-Alkoxy-
C,-Ce-alkyl;

Rs H, C-Cs-Alkyl, C3-Cg-Cycloalkyl, C;-Cs-Haloalky! oder Aryl-C,-Ce-alkyl;

Rs H, C1-Cs-Alkyl oder C3-Ca-Cycloalkyl;

i
7
><R9
Rs und Ry unabhangig voneinander H oder C;-Cg-Alkyl;
X1 Ryg;
Xz und X3 unabhangig voneinander H oder Ro;
Rio Halogen, CN, NO,, C;-Ce-Alkyl, C5-Cs-Cycloalkyl, C,-Ce-Haloalkyl, C;-Cg-Halocycloalkyl,
C;-Cs-Alkoxy, Cs-Cs-Cycloalkoxy, C,-Cg-Haloalkoxy, Cs-Cg-Halocycloalkoxy, C4-Cs-Alkylthio,
C3-Cg-Cycloalkyithio, C,-Ce-Haloalkylthio oder C;-Cg-Halocycloalkylthio;
Ri¢ und Ryz unabhangig voneinander H oder C-Cg-Alkyl;
m 1, 2, 3 oder 4;
n 0, 1 oder 2;
p0,1,2, 3, 4,5 o0der 6;
Q O oder S;
und entweder Y C und Z N oder Y N und Z C bedeutet,

mit der Massgabe, dass der Rest A-R; und die Phenylgruppe am Triazinring nicht vicinal

zueinander stehen,
sowie deren physiologisch vertraglichen Additionsverbindungen, ein Verfahren zur Herstel
ung und die Verwendung dieser Verbindungen, Schadlingsbekampfungsmittel, deren Wir
stoff aus diesen Verbindungen, jeweils in freier Form oder in agrochemisch verwendbare

Salzform, ausgewahit ist, und ein Verfahren zur Herstellung und Verwendung dieser Mit

In der Literatur werden gewisse 1,2,4-Triazin-Derivate als Wirkstoffe in Bekdmpfungs
von Schadlingen an Haus- und Nutztieren sowie in Nutzptlanzenkulturen vorgeschlag

Die biologischen Eigenschaften dieser bekannten Verbindungen vermégen auf dem
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der Schédlingsk&mpfung jedoch nicht voll zu befriedigen, weshalb das Bedirfnis besteht,
weitere Verbindungen mit schadlingsbekdmpfenden Eigenschaften zur Verfigung zu
stellen, wobei diese Aufgabe erfindungsgemass durch die Bereitstellung der vorliegenden

Verbindungen | gelost wird.

Die Verbindungen [ kénnen, da sie mindestens drei basische Zentren aufweisen, als Salze
vorliegen oder z. B. Saureadditionssalze bilden. Letztere werden beispielsweise mit starken
anorganischen Sauren, wie Mineralsauren, z. B. Schwefelsaure, einer Phosphorsaure oder
einer Halogenwasserstoffsaure, mit starken organischen Carbonsauren, wie gegebenen-
falls, z. B. durch Halogen, substituierten C,-C4-Alkancarbonséauren, z. B. Essigsaure, wie )
gegebenenfalls ungeséttigten Dicarbonsauren, z. B. Oxal-, Malon-, Malein-, Fumar- oder
Phthalsaure, wie Hydroxycarbonsauren, z. B. Ascorbin-, Milch-, Epfel-, Wein- oder Zitronen-
séure, oder wie Benzoesdure, oder mit organischen Sulfonsduren, wie gegebenenfalls, z.
B. durch Halogen, substituierten C;-C,-Alkan- oder Arylsulfonsauren, z. B. Methan- oder p-
Toluolsulfonséure, gebildet. Infolge der engen Beziehung zwischen den Verbindungen | in
freter Form und in Form ihrer Salze sind vorstehend und nachfolgend unter den freien Ver-
bindungen | bzw. ihren Salzen sinn- und zweckgemass gegebenenfalls auch die entsprech-

enden Salze bzw. die freien Verbindungen | zu verstehen.

Die vor- und nachstehend verwendeten Allgemeinbegtiffe haben, sofern nicht abweichend

definiert, die nachfolgend aufgefihrten Bedeutungen.

Kohlenstoffhaltige Gruppen und Verbindungen enthalten, sofern nicht abweichend definiert,
jeweils 1 bis und mit 6, vorzugsweise 1 bis und mit 4, insbesondere 1 oder 2, Kohlenstofi-
atome.

Aryl ist Phenyl oder Naphthyl.

Heteroaryl ist Pyridyl, Pyrimidyl, s-Triazinyl, 1,2,4-Triazinyl, Thienyl, Furanyl,Pyrryl, Pyrazo-
lyl, Imidazolyl, Thiazolyl, Triazolyl, Oxazolyl, Thiadiazolyl, Oxadiazolyl, Benzothienyl, Benzo-
furanyl, Benzothiazolyl, indolyl oder Indazolyl, bevorzugt Thiazolyl, Benzofuranyl, Benzo-

thiazolyl oder indolyl, insbesondere Thiazolyl oder Indolyl.

Halogen - als Gruppe per se sowie als Strukturelement von anderen Gruppen und Verbind-
ungen, wie von Haloalkyl, Haloalkoxy und Haloalkylthio - ist Fluor, Chior, Brom oder lod,

insbesondere Fluor, Chlor oder Brom, vor allem Fluor oder Chior.

Alkyl - als Gruppe per se sowie als Strukturelement von anderen Gruppen und Verbindun-
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gen, wie von Haloalkyl, Alkoxy und Alkylthio, - ist, jeweils unter gebthrender Berlicksichtig-

ung der von Fall zu Fall umfassten Anzahl der in der entsprechenden Gruppe oder Verbind-

ung enthaltenen Kohlenstoffatome, entweder geradkettig, d. h. Methyl, Ethyl, Propyl, Butyl, .
Pentyl, Hexyl, Heptyl oder Octyl, oder verzweigt, z. B. Isopropyl, Isobutyl, sek.-Butyl, tert.-

Butyl, Isopentyl, Neopentyl oder isohexyl.

Cycloalkyl - als Gruppe per se sowie als Strukturelement von anderen Gruppen und
Verbindungen, wie z. B. von Halocycloalkyl, Cycloalkoxy und Cycloalkyithio, - ist, jeweils
unter geblhrender Bericksichtigung der von Fall zu Fall umfassten Anzahl der in der
e}\tsprechenden Gruppe oder Verbindung enthaltenen Kohlenstoffatome, Cyclopropyl,
Cyclobutyl, Cyclopentyl, Cyclohexyl, Cycloheptyl oder Cyclooctyl.

Alkenyl - als Gruppe per se sowie als Strukturelement von anderen Gruppen und Verbin- ‘.
dungen - ist, jeweils unter gebihrender Berlcksichtigung der von Fall zu Fall umfassten

Anzahl der in der entsprechenden Gruppe oder Verbindung enthaltenen Kohlenstoffatome

und konjugierten oder isolierten Doppelbindungen, entweder geradkettig, z. B. Allyl, 2-

Butenyl, 3-Pentenyl, 1-Hexenyl, 1-Heptenyl, 1,3-Hexadienyl oder 1,3-Octadienyl, oder

verzweigt, z. B. Isopropenyl, Isobutenyl, Isoprenyl, tert-Pentenyl, Isohexenyl, Isoheptenyl

oder Isooctenyl.

Alkinyl - als Gruppe per se sowie als Strukturelement von anderen Gruppen und Verbin-
dungen - ist, jeweils unter gebthrender Berticksichtigung der von Fall zu Fall umfassten
Anzahl der in der entsprechenden Gruppe oder Verbindung enthaltenen Kohlenstoffatome
und konjugierten oder isolierten Doppelbindungen, entweder geradkettig, z. B. Propargyl, 2-
Butinyl, 3-Pentinyl, 1-Hexinyl, 1-Heptinyl, 3-Hexen-1-inyl oder 1,5-Heptadien-3-inyl, oder
verzweigt, z. B. 3-Methylbut-1-inyl, 4-Ethyipent-1-inyl, 4-Methylhex-2-inyl oder 2-Methylhept-
3-inyl.

Halogensubstituierte kohlenstotthaltige Gruppen und Verbindungen, wie Haloalkyl, Haloalk-
oxy oder Haloalkylthio, kénnen teilweise halogeniert oder perhalogeniert sein, wobei im
Falle von Mehrfach-Halogenierung die Halogensubstituenten gleich oder verschieden sein
konnen. Beispiele fur Haloalkyl - als Gruppe per se sowie als Strukturelement von anderen
Gruppen und Verbindungen, wie von Haloalkoxy, oder Haloalkylthio, sind das ein- bis drei-
fach durch Fluor, Chlor und/oder Brom substituierte Methyl, wie CHF, oder CF;; das ein- bis
funffach durch Fluor, Chior und/oder Brom substituierte Ethyl, wie CH,CF3, CF,CFj,
CF,CCl3, CF,CHCl,, CF,CHF,, CF,CFCl,, CF,CHBr,, CF,CHCIF, CF,CHBIF oder
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CCIFCHCIF, das ein- bis siebenfach durch Fluor, Chlor und/oder Brom substituierte Propyl
oder Isopropyl, wie CH,CHBrCH,Br, CF,CHFCF3, CH,CF,CF; oder CH(CF3),; das ein- bis

. neunfach durch Fluor, Chior und/oder Brom substituierte Butyl oder eines seiner isomeren,
wie CF(CF3)CHFCF; oder CH,(CF,),CF3; das ein- bis elffach durch Fluor, Chlor und/oder
Brom substituierte Pentyl oder eines seiner isomeren, wie CF(CF3)(CHF),CF; oder
CH,(CF,)3sCF3; und das ein- bis dreizehnfach durch Fluor, Chior und/oder Brom substituierte
Hexyl oder eines seiner Isomeren, wie (CH,;)sCHBrCH,Br, CF,(CHF),CF3, CH,(CF;)sCF;
oder C(CF3),(CHF),CF3.

Bevorzugte Ausfuhrungsformen im Rahmen der Erfindung, unter Berlicksichtigung der | )

vorstehend erwahnten Massgabe, sind:

. (1) Eine Verbindung der Formel |, worin

R, ein unsubstituierter oder ein- bis dreifach substituierter Aryl- oder Heteroarylring, wobei
die Substituenten ausgewahlt sind aus der Gruppe, bestehend aus OH, Halogen, CN, NO,,
C,-C4-A|kyl, C;3-Ce-Cycloalkyl, C-C4-Haloalkyl, C-C4-Alkoxy, C,-Cs-Haloalkoxy, C1-Cy-
Alkylthio, C-C4-Haloalkylthio, C4-C4-Alkylsulfonyl, C4-Cs-Haloalkylsulfonyl, C,-Ce-Alkenyl, Co-
Cs-Alkinyl, C,-C4-Alkylcarbonyl, unsubstituiertem oder ein- bis finffach substituiertem
Phenyl, wobei die Substituenten aus der Gruppe, bestehend aus OH, Halogen, CN, NO;,
C-C4-Alkyl, C5-Ce-Cycloalkyl, C+-C4-Haloalkyl, C,-C,-Alkoxy, C;-Cs-Haloalkoxy, C4-C,-
Alkylthio, C-C4-Haloalkylthio, Cy-C,-Alkylsulfonyl, C-Cs-Haloalkylsulfonyl, C,-Ce-Alkenyt, Cp-
Ce-Alkinyl und C,-Cy4-Alkylcarbonyl, ausgewahlt sind, und unsubstituiertem oder ein- bis
funffach substituiertem Phenoxy, wobei die Substituenten aus der Gruppe, bestehend aus
Halogen, CN, NO;, C4-C,-Alkyl, C;-Ce-Cycloalkyl, C4-C4-Haloalkyl, C-Cs-Alkoxy, Cy-Cy-
Alkylthio und C,-C,-Haloalkyithio, ausgewaéhlt sind;

besonders ein ein- bis zweifach substituierter Phenylring, wobei die Substituenten ausge-
wahlt sind aus der Gruppe, bestehend aus Halogen, CN, NO,, C;-C,-Alkyl, C-C,-Haloalkyl,
C,-C,-Alkoxy, C,-Co-Haloalkoxy, unsubstituiertem oder ein- bis zweifach substituiertem
Phenyl, wobei die Substituenten aus der Gruppe, bestehend aus Halogen, C-C,-Alkyl, C;-
Co-Haloalkyl, C;-Cz-Alkoxy, C;-Co-Alkylthio und C,-C,-Haloalkyithio, ausgewahit sind, und
Phenoxy;

ganz besonders ein ein- bis zweifach substituierter Phenylring, wobei die Substituenten
ausgewahit sind aus der Gruppe, bestehend aus Halogen, Methyl, Halomethyl, Methoxy,

Halomethoxy, unsubstituiertem oder ein- bis zweifach substituiertem Phenyl, wobei die
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Substituenten aus der Gruppe, bestehend aus Halogen, Methyl, Halomethyl, Methoxy und
Halomethoxy, ausgewahit sind, und Phenoxy, ist;

(2) Eine Verbindung der Formel |, worin ‘
R2 H, Halogen oder C,-C4-Alkyl, besonders H oder C,-C,4-Alkyl, ganz besonders H ist;

(3) Eine Verbindung der Formel |, worin
A (CHa)p, O(CHy),, Co-Cs-Alkenylen, Co-Cy-Alkinylen oder NRs, besonders eine Einfach-
bi'ndung, 0, C=C, CH=CH oder NH, ganz besonders eine Einfachbindung ist;

(4) Eine Verbindung der Formel i, worin

Rs H, C,-Cs-Alkyl oder C,-Cq-Haloalkyl, besonders H oder C;-Cq-Alkyl, ganz besonders H
oder C-C,-Alkyi ist;

(5) Eine Verbindung der Formel |, worin .
Xi Halogen, C+-C4-Alkyl, C1-Cs-Cycloalkyl, C1-C4-Haloalkyl, C4-C4-Alkoxy, Cy-Cs-Haloalkoxy,
C;-C4-Alkylthio oder C,-C4-Haloalkylthio; besonders Halogen, C,-Co-Alkyl, C4-C,-Haloalkyl,
C,-Co-Alkoxy oder C,-C,-Haloalkoxy; ganz besonders Fluor, Chlor, Methyl, Trifluormethyl

oder Methoxy ist;

(6) Eine Verbindung der Formel {, worin

Xz und X3 unabhéngig voneinander H, Halogen, C,-C,-Alkyl, C3-Ce-Cycloalkyl, C4-C4-Halo-
atkyl, C,-C4-Alkoxy, Cy-C,-Haloalkoxy, C4-C4-Alkylthio oder C4-C,-Haloalkylthio; besonders
H, Halogen, C,-C,-Alkyl, C,-C,-Haloalkyl, C-C,-Alkoxy oder C,-C,-Haloalkoxy; ganz beson-
ders H, Fluor, Chlor, Methyl, Trifluormethyl oder Methoxy sind;

(7) Eine Verbindung der Formel |, worin

p 0,1, 2, 3oder4, besonders 0, 1 oder 2, ganz besonders 0 ist;

(8) Eine Verbindung der Formel |, worin
Y Nund Z Cist;

(9) Eine Verbindung der Formel |, worin

R ein unsubstituierter oder ein- bis dreifach substituierter Aryl- oder Heteroarylring, wobei
die Substituenten ausgewahit sind aus der Gruppe, bestehend aus OH, Halogen, CN, NO,
C-Cs-Alkyl, C3-Cq-Cycloalkyl, C4-Cy-Haloalkyl, C4-Cy-Alkoxy, Ci-Cs-Haloalkoxy, C4-C4-Alkyl-
thio, C;-C,-Haloalkylthio, C,-C,-Alkylsulfonyl, C-Cs-Haloalkyisulfonyl, C,-Ce-Alkenyl, C,-Cs-
Alkinyl, C-C4-Alkylcarbonyl, unsubstituiertem oder ein- bis funffach substituiertem Phenyl,
wobei die Substituenten aus der Gruppe, bestehend aus OH, Halogen, CN, NO,, C;-C4-
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Alkyl, C3-Ce-Cycloalkyl, C,-C4-Haloalkyl, C,-Cq4-Alkoxy, Ci-Cs-Haloalkoxy, Cq-Cs-Alkylthio, C;-
C4-Haloalkyithio, C4-C4-Alkylsulfonyl, C,-C,-Haloalkylsulfonyl, C,-Ce-Alkenyl, C,-Cg-Alkinyl
und C,-C,-Alkylcarbonyl, ausgewahit sind, und unsubstituiertem oder ein- bis funffach sub-
stituiertem Phenoxy, wobei die Substituenten aus der Gruppe, bestehend aus Halogen, CN,
NO,, C-C,4-Alkyl, C3-Cg-Cycloalkyl, Cy-C4-Haloalkyl, Ci-Cs-Atkoxy, C1-Cs-Alkylthio und C4-C,-
Haloalkylthio, ausgewé&hlt sind;

R H, Halogen oder C,-C,-Alkyl; -
A (CH,)p, O(CHy),, C,-Cs-Alkenylen, C,-Cs-Alkinylen oder NRj;

Rs H, C-Ce-Alkyl oder C4-Cs-Haloalkyl;

X4 Halogen, C,-C,4-Alkyl, C3-Cq-Cycloalkyl, C+-Cs-Haloalky!l, C,-C4-Alkoxy, C,-C4-Haloalkoxy,
C,-C,4-Alkylthio oder C+-C4-Haloalkylthio;

X, und X3 unabhéangig voneinander H, Halogen, C;-C4-Alky!, C3-Ce-Cycloalkyl, Cy-C4-Haloal-
kyl, C-Cs-Alkoxy, C4-C4s-Haloalkoxy, C,-C4-Alkylthio oder C,-C4-Haloalkyithio;

p 0, 1,2, 3oder4; und

Y Nund Z C ist;

(10) Eine Verbindung der Formel |, warin

R, ein ein- bis zweifach substituierter Phenylring, wobei die Substituenten ausgewahit sind
aus der Gruppe, bestehend aus Halogen, CN, NO,, C:-C,-Alkyl, C-C,-Haloalkyl, C;-C,-
Alkoxy, C4-C,-Haloalkoxy, unsubstituiertem oder ein- bis zweifach substituiertem Phenyl,
wobei die Substituenten aus der Gruppe, bestehend aus Halogen, C,-Cx-Alkyl, C4-Co-Halo-
alkyl, C1-Cy-Alkoxy, C;-C,-Alkylthio und C;-C,-Haloalkyithio, ausgewahit sind, und Phenoxy;
R, H oder C-C4-Alkyl;

A eine Einfachbindung, O, C=C, CH=CH oder NH;

Xy Halogen, C;-C,-Alkyl, C¢-C,-Haloalkyl, C;-C,-Alkoxy oder C-C,-Haloalkoxy;

X2 und X3 unabhangig voneinander H, Halogen, C,-C,-Alkyl, C;-C,-Haloalkyl, C-C,-Alkoxy
oder C;-C,-Haloalkoxy; und

Y Nund Z C ist;

(11) Eine Verbindung der Formet |, worin

R; ein ein- bis zweifach substituierter Phenylring, wobei die Substituenten ausgewahit sind
aus der Gruppe, bestehend aus Halogen, Methyl, Halomethyl, Methoxy, Halomethoxy,
unsubstituiertem oder ein- bis zweifach substituiertem Phenyl, wobei die Substituenten aus
der Gruppe, bestehend aus Halogen, Methyl, Halomethyl, Methoxy und Halomethoxy,
ausgewahit sind, und Phenoxy;

------
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Rz H;

A eine Einfachbindung;

X1 Fluor, Chlor, Methyl, Trifluormethyl oder Methoxy;

Xz und X3 unabhangig voneinander H, Fluor, Chlor, Methyl, Trifluormethyl oder Methoxy;
und |

Y Nund Z Cist;

jeweils unter Einschluss der physiologisch vertraglichen Additionsverbindungen.

Besonders bevorzugt sind im Rahmen der Erfindung die in den Tabellen 1 bis 6 aufge-
fihrten und ganz besonders bevorzugt die in den Synthesebeispielen genannten Ver-
bindungen der Formel |.

Als weiterer Gegenstand der Erfindung ist das Verfahren zur Herstellung der Verbindungen
der Formel |, jeweils in freier Form oder in Salzform, z. B. dadurch gekennzeichnet, dass
man

a) zur Herstellung einer Verbindung der Formel I, worin A eine Einfachbindung und Y C und
Z N ist, eine Verbindung der Formel

die bekannt ist oder in Analogie zu entsprechenden bekannten Verbindungen hergestelit
werden kann und worin X;, X;, X3 und R; die flr die Formel | angegebenen Bedeutungen
haben und Q eine Abgangsgruppe ist, mit einer Verbindung der Formel

HN-HN

}—R‘ n,

®)

die bekannt ist oder in Analogie zu entsprechenden bekannten Verbindungen hergestelit
werden kann und worin R, die fir die Formel | angegebenen Bedeutungen hat, gegebenen-

falls in Gegenwart eines Katalysators, bevorzugt Silberacetat, umsetzt, oder

b) zur Herstellung einer Verbindung der Formel I, worin A eine Einfachbindung und Y N und
Z C ist, eine Verbindung der Formel
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die bekannt ist oder in Analogie zu entsprechenden bekannten Verbindungen hergestelit
werden kann und worin X;, X, und X; die fur die Formel | angegebenen Bedeutungen

haben, mit einer Verbindung der Formel

Q]

@)

die bekannt ist oder in Analogie zu entsprechenden bekannten Verbindungen hergestelit
werden kann und worin Ry und R; die flr die Formel | angegebenen Bedeutungen haben
und Q, eine Abgangsgruppe ist, gegebenenfalls in Gegenwart eines Katalysators, bevor-

zugt Silberacetat, umsetzt, oder

c) zur Herstellung einer Verbindung der Formel |, worin A die fir die Formel | angegebenen
Bedeutungen ausser einer Einfachbindung hat, eine Verbindung der Formel
X]
X, N=N __R,
» \ ;i Vi,
Y—Z

<
%

die bekannt ist oder in Analogie zu entsprechenden bekannten Verbindungen hergestellt
werden kann und worin Xy, X, X5, Y, Z und R, die fur die Formel | angegebenen Bedeu-
tungen haben und Q; eine Abgangsgruppe ist, mit einer Verbindung der Formel

Ri-A-M VI,
die bekannt ist oder in Analogie zu entsprechenden bekannten Verbindungen hergestelit
werden kann und worin R, die fir die Formel | angegebenen Bedeutungen und A die fir die
Formel | angegebenen Bedeutungen ausser S(O)(CH,), und S(O),(CH,), haben und M H,
ein Uebergangs- oder Alkalimetall bedeutet, umsetzt und das entstandene Produkt, wenn A
S(CH,), ist, gegebenenfalls nach Zwischenisolation, zur Herstellung einer Verbindung der
Formel |, worin A S(O):(CH,)q oder S(O)(CH), ist, oxidiert, oder
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d) zur Herstellung einer Verbindung der Formet 1, worin A eine Einfachbindung und Y C und
Z N ist, eine Verbindung der Formel

X R,

VI,
O

%

‘die bekannt ist oder in Analogie zu entsprechenden bekannten Verbindungen hergestellt
Werden kann und worin X,, X,, X3 und R; die fir die Formel | angegebenen Bedeutungen
haben, mit einem Oxidationsmitte! oxidiert und das entstandene Produkt, gegebenenfails
nach Zwischenisolation, mit einer Verbindung der Formel Ill umsetzt und das entstandene

Produkt, gegebenenfalls nach Zwischenisolation, mit einem Ammoniumsalz, bevorzugt
Ammoniumacetat, umsetzt, oder

e) zur Herstellung einer Verbindung der Formel 1, worin Y N und Z C ist, eine Verbindung

der Formel
R2
S
O

die bekannt ist oder in Analogie zu entsprechenden bekannten Verbindungen hergestelit
werden kann und worin R, und R; die flr die Formel | angegebenen Bedeutungen haben
und Q3 O oder NOH ist, mit einer Verbindung der Formel

X S
X, N-HN
/4 X,
NH,
%

die bekannt ist oder in Analogie zu entsprechenden bekannten Verbindungen hergestelit
werden kann und worin X;, X, und X; die fir die Formel | angegebenen Bedeutungen

haben und Q4 H oder eine abgangsféhige Schutzgruppe ist, in freier Form oder in Salzform,
umsetzt, oder

f) zur Herstellung einer Verbindung der Formel |, worin A (CH),, C,-Cg-Alkenylen oder C,-
Cg-Alkinylen ist, eine Verbindung der Formel VI, die bekannt ist oder in Analogie zu entspre-
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chenden bekannten Verbindungen hergestellt werden kann und worin X, X,, X3, Y, Z und
R; die tur die Formel | angegebenen Bedeutungen haben und Q; C,-Cg-Alkyl, bevorzugt
Methyl, ist, mit einer Verbindung der Formel

R;-Ci-Cg-alkyl-CHO  XI,

die bekannt ist oder in Analogie zu entsprechenden bekannten Verbindungen hergestelit
werden kann und worin R, die fur die Formel | angegebenen Bedeutungen hat, gegebenen-
falls in Gegenwaurt eines starken Basenkatalysators, bevorzugt Lithiumdiethylamid oder
Butyllithium, umsetzt und das entstandene Produkt, gegebenenfalls nach Zwischenisola-
tion, gegebenenfalls in Gegenwart einer starken Saure, dehydratisiert und, wenn ge-
winscht, zur Herstellung einer Verbindung der Formel |, worin A (CHy), ist, in Gegenwart
eines Hydrierkatalysators hydriert oder zur Herstellung einer Verbindung der Formel |, worin
A C,-Cg-Alkinylen ist, mit einem Halogen und anschliessend mit einer starken Base,
bevorzugt NaOH, umsetzt,

und jeweils, wenn erwiinscht, eine verfahrensgemass oder auf andere Weise erhiltliche

Verbindung der Formel |, jeweils in freier Form oder in Salztorm, in eine andere Verbindung
der Formel | Gberfihn, ein verfahrensgemass erhéltliches Gemisch von Isomeren auftrennt
und das gewinschte Isomere isoliert und/oder eine verfahrensgemass erhaltliche freie Ver-
bindung der Formel | in ein Salz oder ein verfahrensgemass erhaltliches Salz einer Verbin-

dung der Formel | in die freie Verbindung der Formel | oder in ein anderes Salz Gberfuhrt.

Far vor- und nachstehend aufgefiihrte Ausgangsmaterialien gilt im Hinblick auf deren Salze

das vorstehend fur Salze von Verbindungen | Gesagte in analoger Weise.

Variante a):

Die Reaktionspartner konnen als soiche, d. h. ohne Zusatz eines Lésungs- oder Verdin-
nungsmittels, z. B. in der Schmelze, miteinander umgesetzt werden. Zumeist ist jedoch der
Zusatz eines inerten Ldsungs- oder Verdiinnungsmittels oder eines Gemisches derselben
vorteilhaft. Als Beispiele flr solche Lésungs- oder Verdinnungsmittel seien genannt: aro-
matische, aliphatische und alicyclische Kohlenwasserstoffe und Halogenkohlenwasser-
stoffe, wie Benzol, Toluol, Xylol, Mesitylen, Tetralin, Chlorbenzol, Dichlorbenzol, Bromben-
zol, Petrolether, Hexan, Cyclohexan, Dichlormethan, Trichlormethan, Tetrachlormethan,
Dichlorethan, Trichlorethen oder Tetrachlorethen; Ether, wie Diethylether, Dipropylether,
Diisopropylether, Dibutylether, tert.-Butylmethylether, Ethylenglykolmonomethylether,
Ethylenglykolmonoethylether, Ethylenglykoldimethylether, Dimethoxydiethylether, Tetra-
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hydrofuran oder Dioxan; Ketone, wie Aceton, Methylethylketon oder Methylisobutylketon;
Alkohole, wie Methanol, Ethanol, Propanol, Isopropanol, Butanol, Ethylenglykol oder Giy-
cerin; Amide, wie N,N-Dimethylformamid, N,N-Diethylformamid, N,N-Dimethylacetamid, N-
Methylpyrrolidon oder Hexamethylphosphorsauretriamid; Nitrile, wie Acetonitril oder Propio-
nitril; und Sulfoxide, wie Dimethylsulfoxid.

Bevorzugte Abgangsgruppen sind Halogene, Tosylate, Mesylate und Triflate, besonders
bevorzugt Halogene, insbesondere Chlor.

Die Umsetzung erfolgt vorteilhaft in einem Temperaturbereich von etwa 0°C bis etwa
+150°C, bevorzugt von etwa 20°C bis etwa +100°C.

In einer bevorzugten Ausfiihrungsform der Variante a) wird eine Verbindung der Formel |l
bei etwa 50° bis etwa 100°, vorzugsweise etwa 85°, in einem Ether, bevorzugt Ethylengly-
koldimethylether, in Gegenwart eines Katalysators, bevorzugt Silberacetat, mit einer Verbin-
dung der Formel lll umgesetzt.

Variante b):

Die Reaktionspartner kénnen als solche, d. h. ohne Zusatz eines Losungs- oder Verdin-
nungsmittels, z. B. in der Schmelze, miteinander umgesetzt werden. Zumeist ist jedoch der
Zusatz eines inerten Lésungs- oder Verdinnungsmittels oder eines Gemisches derselben

vorteilhaft. Beispiele fir solche Losungs- oder Verdinnungsmittel sind in Variante a) ge-
nannt.

Bevorzugte Abgangsgruppen sind Halogene, Tosylate, Mesylate und Triflate, besonders
bevorzugt Halogene, insbesondere Chlor.

Die Umsetzung erfolgt vorteilhaft in einem Temperaturbereich von etwa 0°C bis etwa

+150°C, bevorzugt von etwa 20°C bis etwa +100°C.

In einer bevorzugten Ausfihrungsform der Variante b) wird eine Verbindung der Formel IV
bei etwa 50° bis etwa 100°, vorzugsweise etwa 85°, in einem Ether, bevorzugt Ethylengly-
koldimethylether, in Gegenwart eines Katalysators, bevorzugt Silberacetat, mit einer Verbin-
dung der Formel V umgesetzt.

Variante ¢):

Die Reaktionspartner kénnen als solche, d. h. ohne Zusatz eines Lésungs- oder Verdun-
nungsmittels, z. B. in der Schmelze, miteinander umgesetzt werden. Zumeist ist jedoch der

Zusatz eines inerten L&sungs- oder Verdunnungsmittels oder eines Gemisches derselben
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vorteithaft. Beispiele fur solche Lésungs- oder Verdinnungsmittel sind in Variante a) ge-

nannt,

Bevorzugte Abgangsgruppen sind OH, Halogene, Tosylate, Mesylate und Triflate, beson-

ders bevorzugt Halogene, insbesondere Br oder Chlor.

Die Umsetzung erfolgt vorteilhaft in einem Temperaturbereich von etwa 0°C bis etwa

+150°C, bevorzugt von etwa 20°C bis etwa +100°C.

In einer bevorzugten Ausfihrungsform der Variante c) wird eine Verbindung der Formel Vi ‘
bei etwa 0° bis etwa 100°, vorzugsweise etwa 20°, in einem inerten Lésungsmittel, gege- '
benenfalls in Gegenwart einer Base als Katalysator, mit einer Verbindung der Formel VI

umgesetzt.

Variante d):

Die Reaktionspartner kdnnen als soiche, d. h. ohne Zusatz eines Lésungs- oder Verdln-
nungsmittels, z. B. in der Schmelze, miteinander umgesetzt werden. Zumeist ist jedoch der
Zusatz eines inerten Losungs- oder Verdiinnungsmittels oder eines Gemisches derselben
vorteilhaft. Beispiele fur solche Losungs- oder Verdinnungsmittel sind in Variante a) ge-
nannt.

Bevorzugte Oxidationsmittel sind Halogene, besonders bevorzugt ist Brom.

Die Umsetzungen erfolgen vorteilhaft in einem Temperaturbereich von etwa 0°C bis etwa
+120°C, bevorzugt von etwa 0°C bis etwa +80°C.

In einer bevorzugten Ausfihrungsform der Variante d) wird eine Verbindung der Formel Vil
bei etwa 0° bis etwa 100°, vorzugsweise etwa 80°, in einem polaren Losungsmittel, bevor-
zugt DMSO/Wasser, mit Brom oxidiert, anschliessend, nach Zwischenisolation der entstan-
denen Diketoverbindung, bei etwa 0° bis etwa 60°, vorzugsweise etwa 20°, in einem pola-
ren Losungsmittel, bevorzugt einem Alkohol, mit einer Verbindung der Formel il umgesetzt
und danach, bevorzugt ohne Zwischenisolation, bei etwa 0° bis etwa 120°, vorzugsweise
etwa 100°, in einem polaren Ldsungsmittel, bevorzugt Eisessig, mit Ammoniumacetat

umgesetzt.

Varianie ).

Die Reaktionspartner kénnen als solche, d. h. ohne Zusatz eines Ldsungs- oder Verdln-
nungsmittels, z. B. in der Schmelze, miteinander umgesetzt werden. Zumeist ist jedoch der

Zusatz eines inerten L&sungs- oder Verdinnungsmittels oder eines Gemisches derselben
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vorteilhaft. Beispiele fur soiche Losungs- oder Verdinnungsmittel sind in Variante a) ge-
nannt.

Bevorzugte Schutzgruppen sind C,-Ce-Alkoxycarbonyl.

Die Umsetzungen erfolgen vorteilhaft in einem Temperaturbereich von etwa 0°C bis etwa
+150°C, bevorzugt von etwa 0°C bis etwa +120°C.

in éiner bevorzugten Ausfihrungsform der Variante e) wird eine Verbindung der Formel IX
bei etwa 0° bis etwa 100°, vorzugsweise etwa 20°, in einem Alkohol, bevorzugt Ethanol
oder einem Ethanol /Wasser-Gemisch, gegebenenfalls in Gegenwart eines sauren Kataly-

sators, bevorzugt Ameisensaure, mit einer Verbindung der Formel X umgesetzt.

Variante f):

Die Reaktionspartner kdnnen als solche, d. h. ohne Zusatz eines Lésungs- oder Verdin-
nungsmittels, z. B. in der Schmelze, miteinander umgesetzt werden. Zumeist ist jedoch der
Zusatz eines inerten Losungs- oder Verdinnungsmittels oder eines Gemisches derselben

vorteilhaft. Beispiele fir solche Lésungs- oder Verdinnungsmittel sind in Variante a) ge-
nannt.

Die Umsetzungen erfolgen vorteilhaft in einem Temperaturbereich von etwa -80°C bis etwa
+150°C, bevorzugt von etwa 0°C bis etwa +110°C.

‘In einer bevorzugten Austfihrungsform der Variante f) wird eine Verbindung der Formel Vi,
f‘ worin Q, Methyl ist, bei etwa -80°C bis etwa 0°C, vorzugsweise etwa -70°C, in einem unpo-
laren Lésungsmittel, bevorzugt Tetrahydrofuran, in Gegenwart einer starken Base, bevor-
zugt n-Butyllithium, mit einem Aldehyd der Formel X| umgesetzt und, bevorzugt nach Zwi-
schenisolation, anschliessend, bei etwa 80°C bis etwa 150°C, bevorzugt der Siedetempe-

ratur des Losungsmittels, in einem unpolaren Losungsmittel, bevorzugt Toluol, mit einer

starken Saure, bevorzugt Toluolsulfonsdure, umgesetzt.

Salze von Verbindungen | kénnen in an sich bekannter Weise hergestelit werden. So erhalt
man beispielsweise Saureadditionssaize von Verbindungen | durch Behandeln mit einer
geeigneten Séure oder einem geeigneten lonenaustauscherreagens und Salze mit Basen

durch Behandeln mit einer geeigneten Base oder einem geeigneten lonenaustauscher-
reagens.

Salze von Verbindungen | kénnen in Gblicher Weise in die freien Verbindungen | Gberfihrt

werden, Saureadditionssalze z. B. durch Behandeln mit einem geeigneten basischen Mittel
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oder einem geeigneten lonenaustauscherreagens und Salze mit Basen z. B. durch Behan-

deln mit einer geeigneten Saure oder einem geeigneten lonenaustauscherreagens.

Salze von Verbindungen | kénnen in an sich bekannter Weise in andere Salze von Verbin-
dungen | umgewandelt werden, Sdureadditionssalze beispielsweise in andere Saureaddi-
tionssalze, z. B. durch Behandeln eines Salzes einer anorganischen Saure, wie eines
Hydrochlorids, mit einem geeigneten Metallsalz, wie einem Natrium-, Barium- oder Silber-
salz, einer Saure, z. B. mit Silberacetat, in einem geeigneten Losungsmittel, in weichem ein
sich bildendes anorganisches Salz, z. B. Silberchlorid, unléslich ist und damit aus dem

Reaktionsgemisch ausscheidet.

Je nach Verfahrensweise bzw. Reaktionsbedingungen kénnen die Verbindungen | mit salz-

bildenden Eigenschaften in freier Form oder in Form von Salzen erhalten werden.

Die Verbindungen | kdnnen auch in Form ihrer Hydrate erhalten werden und/oder andere,
beispielsweise gegebenenfalls zur Kristallisation von in fester Form vorliegenden Verbind-

ungen verwendete, Losungsmittel einschliessen.

Die Erfindung betrifft alle diejenigen Ausfihrungsformen des Verfahrens, nach denen man
von einer auf irgendeiner Stufe des Verfahrens als Ausgangs- oder Zwischenprodukt erhait-
lichen Verbindung ausgeht und alle oder einige der fehlenden Schritte durchfihit oder
einen Ausgangsstoff in Form eines Derivates bzw. Salzes verwendet oder insbesondere

unter den Reaktionsbedingungen bildet.

Beim Verfahren der vortiegenden Erfindung werden vorzugsweise solche Ausgangsstoffe
und Zwischenprodukte verwendet, weiche zu den eingangs als besonders wertvoll geschil-
derten Verbindungen | fihren.

Die Erindung betrifft insbesondere die in den Herstellungsbeispielen beschriebenen Ver-

fahren.

Erfindungsgemass fur die Herstellung der Verbindungen | bzw. ihrer Salze verwendete Aus-
gangsstoffe und Zwischenprodukte, jeweils in freier Form oder in Salzform, die neu sind,
ihre Verwendung und Verfahren zu inrer Herstellung bilden ebenfalls einen Gegenstand der
Erfindung.

Die erfindungsgemassen Verbindungen | sind auf dem Gebiet der Schadlingsbekampfung
bei ginstiger Warmbltiter-, Fisch- und Pflanzenvertraglichkeit bereits bei niedrigen Anwen-

dungskonzentrationen praventiv und/oder kurativ wertvolle Wirkstoffe mit einem sehr glns-
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tigen bioziden Spektrum. Die erfindungsgeméassen Wirkstoffe sind gegen alle oder einzelne
Entwickiungsstadien von normal sensiblen, aber auch von resistenten, tierischen Schadiin-
gen, wie Insekten und Vertetern der Ordnung Acarina wirksam. Die insektizide, ovizide
und/oder akarizide Wirkung der erfindungsgemassen Wirkstoffe kann sich dabei direkt, d.
h. in einer Abtétung der Schadlinge, welche unmittelbar oder erst nach einiger Zeit, bei-
spielsweise bei einer Hautung, eintritt, oder ihrer Eier, oder indirekt, z. B. in einer verminder-
ten Eiablage und/oder Schiupfrate, zeigen, wobei die gute Wirkung einer Abtétungsrate
(Mortalitat) von mindestens 50 bis 60% entspricht.

Zu den erwahnten tierischen Schéadlingen gehdren beispielsweise:

aus der Ordnung Lepidoptera zum Beispiel

Acleris spp., Adoxophyes spp., Aegeria spp., Agrotis spp., Alabama argillaceae, Amylois
spp., Anticarsia gemmatalis, Archips spp., Argyrotaenia spp., Autographa spp., Busseola
fusca, Cadra cautella, Carposina nipponensis, Chilo spp., Choristoneura spp., Clysia ambi-
guella, Cnaphalocrocis spp., Cnephasia spp., Cochylis spp., Coleophora spp., Crocidolomia
binotalis, Cryptophlebia leucotreta, Cydia spp., Diatraea spp., Diparopsis castanea, Earias
spp., Ephestia spp., Eucosma spp., Eupoecilia ambiguella, Euproctis spp., Euxoa spp., Gra-
pholita spp., Hedya nubiferana, Heliothis spp., Hellula undalis, Hyphantria cunea, Keiferia
lycopersicella, Leucoptera scitella, Lithocollethis spp., Lobesia botrana, Lymantria spp.,
Lyonetia spp., Malacosoma spp., Mamestra brassicae, Manduca sexta, Operophtera spp.,
Ostrinia nubilalis, Pammene spp., Pandemis spp., Panolis flammea, Pectinophora gossy-
piella, Phthorimaea operculella, Pieris rapae, Pieris spp., Plutella xylostelia, Prays spp.,
Scirpophaga spp., Sesamia spp., Sparganothis spp., Spodoptera spp., Synanthedon spp.,
Thaumetopoea spp., Tortrix spp., Trichoplusia ni und Yponomeuta spp.;

aus der Ordnung Coleoptera zum Beispiel

Agriotes spp., Anthonomus spp., Atomaria linearis, Chaetocnema tibialis, Cosmopolites
spp., Curculio spp., Dermestes spp., Diabrotica spp., Epilachna spp., Eremnus spp., Lep-
tinotarsa decemlineata, Lissorhoptrus spp., Melolontha spp., Orycaephilus spp., Otiorhyn-
chus spp., Phlyctinus spp., Popillia spp., Psyliiodes spp., Rhizopertha spp., Scarabeidae,
Sitophilus spp., Sitotroga spp., Tenebrio spp., Tribolium spp. und Trogoderma spp.;

aus der Ordnung Orthoptera zum Beispiel

Blatta spp., Blattella spp., Gryllotalpa spp., Leucophaea maderae, Locusta spp., Periplaneta
spp. und Schistocerca spp.;

aus der Ordnung lsoptera zum Beispiel



P1/5-30867/P1

.
------

17 -

Reticulitermes spp.;

aus der Ordnung Psocoptera zum Beispiel

Liposcelis spp.; ‘

aus der Ordnung Anoplura zum Beispiel

Haematopinus spp., Linognathus spp., Pediculus spp., Pemphigus spp. und Phylloxera
Spp.-;

aus der Ordnung Mallophaga zum Beispiel

Damalinea spp. und Trichodectes spp.;

aus der Ordnung Thysanoptera zum Beispiel

Frankliniella spp., Hercinothrips spp., Taeniothrips spp., Thrips palmi, Thrips tabaci und
Scirtothrips auranti;

aus der Ordnung Heteroptera zum Beispiel

Cimex spp., Distantiella theobroma, Dysdercus spp., Euchistus spp. Eurygaster spp. Lepto-
corisa spp., Nezara spp., Piesma spp., Rhodnius spp., Sahibergella singularis, Scotinopha-
ra spp. und Triatoma spp.;

aus der Ordnung Homoptera zum Beispiel

Aleurothrixus floccosus, Aleyrodes brassicae, Aonidiella spp., Aphididae, Aphis spp., Aspi-
diotus spp., Bemisia tabaci, Ceroplaster spp., Chrysomphalus aonidium, Chrysomphalus
dictyospermi, Coccus hesperidum, Empoasca spp., Eriosoma larigerum, Erythroneura spp.,
Gascardia spp., Laodelphax spp., Lecanium corni, Lepidosaphes spp., Macrosiphus spp.,
Myzus spp., Nephotettix spp., Nilaparvata spp., Paratoria spp., Pemphigus spp., Plano-
coccus spp., Pseudaulacaspis spp., Pseudococcus spp., Psylla spp., Pulvinaria aethiopica,
Quadraspidiotus spp., Rhopalosiphum spp., Saissetia spp., Scaphoideus spp., Schizaphis
spp., Sitobion spp., Trialeurodes vaporariorum, Trioza erytreae und Unaspis citri;

aus der Ordnung Hymenoptera zum Beispiel

Acromyrmex, Atta spp., Cephus spp., Diprion spp., Diprionidae, Gilpinia polytoma, Hoplo-
campa spp., Lasius spp., Monomorium pharaonis, Neodiprion spp., Solenopsis spp. und
Vespa spp.;

aus der Ordnung Diptera zum Beispiel

Aedes spp., Antherigona soccata, Bibio hortulanus, Calliphora erythrocephala, Ceratitis
spp., Chrysomyia spp., Culex spp., Cuterebra spp., Dacus spp., Drosophila melanogaster,
Fannia spp., Gastrophilus spp., Glossina spp., Hypoderma spp., Hyppobosca spp., Lirio-

myza spp., Lucilia spp., Melanagromyza spp., Musca spp., Oestrus spp., Orseolia spp.,
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Oscinella frit, Pegomyia hyoscyami, Phorbia spp., Rhagoletis pomonella, Sciara spp., Sto-
moxys spp., Tabanus spp., Tannia spp. und Tipula spp.;

aus der Ordnung Siphonaptera zum Beispiel

Ceratophyllus spp. und Xenopsylla cheopis;

aus der Ordnung Thysanura zum Beispiel

Lepisma saccharina und

aus der Ordnung Acarina zum Beispiel

Acarus siro, Aceria sheldoni, Aculus schlechtendali, Amblyomma spp., Argas spp., Boophi-
lus spp., Brevipalpus spp., Bryobia praetiosa, Calipitrimerus spp., Chorioptes spp., Derma-
nyssus gallinae, Eotetranychus carpini, Eriophyes spp., Hyalomma spp., Ixodes spp., Oly-
gonychus pratensis, Ornithodoros spp., Panonychus spp., Phyllocoptruta oleivora, Poly-
phagotarsonemus latus, Psoroptes spp., Rhipicephalus spp., Rhizoglyphus spp., Sarcoptes
spp., Tarsonemus spp. und Tetranychus spp..

Mit den erfindungsgemassen Wirkstoffen kann man insbesondere an Pflanzen, vor allem
an Nutz- und Zierpflanzen in der Landwirtschaft, im Gartenbau und im Forst, oder an Teilen,
wie Frichten, Bliten, Laubwerk, Stengeln, Knollen oder Wurzeln, solcher Pflanzen auftre-
tende Schédlinge des erwahnten Typus bekampfen, d. h. einddmmen oder vernichten, wo-

bei zum Teil auch spéater zuwachsende Pflanzenteile noch gegen diese Schadlinge ge-
schutzt werden.

Als Zielkulturen kommen sowohl natirliche als auch durch zichterische oder genetische
Verfahren veranderte Kulturen in Frage, insbesondere Getreide, wie Weizen, Gerste, Rog-
gen, Hafer, Reis, Mais oder Sorghum; Riben, wie Zucker- oder Futterriben; Obst, z. B.
Kern-, Stein- und Beerenobst, wie Aepfel, Bimen, Pflaumen, Pfirsiche, Mandeln, Kirschen
oder Beeren, z. B. Erdbeeren, Himbeeren oder Brombeeren; Hilsenfrichte, wie Bohnen,
Linsen, Erbsen oder Soja; Oelfriichte, wie Raps, Senf, Mohn, Oliven, Sonnenblumen, Ko-
kos, Rizinus, Kakao oder Erdniisse; Gurkengewachse, wie Kurbisse, Gurken oder Melonen;
Fasergewédchse, wie Baumwolle, Flachs, Hanf oder Jute; Citrusfriichte, wie Orangen, Zitro-
nen, Pampelmusen oder Mandarinen; Gemiise, wie Spinat, Kopfsalat, Spargel, Kohiarten,
Mbhren, Zwiebeln, Tomaten, Kartoffein oder Paprika; Lorbeergewéchse, wie Avocado, Cin-
namonium oder Kampfer; sowie Tabak, Nisse, Kaffee, Eierfriichte, Zuckerrohr, Tee, Pfef-

fer, Weinreben, Hopfen, Bananengewéachse, Naturkautschukgewachse und Zierpflanzen, in
Betracht.
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Die erfindungsgemassen Wirkstoffe eignen sich besonders zur Bekdmpfung von Insekten
und Vertetern der Ordnung Acarina, insbesondere von pflanzenschadigenden fressenden
insekten, wie Anthonomus grandis, Diabrotica balteata, Heliothis virescens-Larven, Plutelia
xylostella und Spodoptera littoralis-Larven, und Spinnmilben, wie Tetranychus spp., in

Baumwoll-, Obst-, Zitrus-, Mais-, Soja-, Raps- und Gemuise-Kulturen.

Weitere Anwendungsgebiete der erfindungsgemassen Wirkstoffe sind der Schutz von Vor-
raten und Lagern und von Material sowie im Hygienesektor insbesondere der Schutz von
warmblatigen Tieren, einschliesslich Farmtieren, wie Kihen, Schweinen, Schafen und Zie-
gen, Gefligeln wie Huhnern, TruthGhnern und Gansen, Felltieren wie Nerzen, Flichsen,
Chinchillas, Kaninchen und ahnlichen, sowie Haus- bzw. Schosstieren wie Katzen und

Hunde und sogar Menschen vor Schadlingen des erwahnten Typus.

So bildet der Befall von Fldhen an Haus- und Schosstieren immer noch ein nur unzurei-
chend gelbstes Problem fur den Tierbesitzer. Aufgrund seines komplizierten Lebenszy-
kluses ist keine der bekannten Methoden zur Bekampfung von Fidhen rundum zufrieden-
stellend, insbesondere, weil die meisten bekannten Methoden prinzipiell auf die Bekamp-
fung der ausgewachsenen Fléhe im Fell ausgerichtet sind und die unterschiedlichen juve-
nilen Stadien der Fidhe, die nicht nur im Fell des Tieres, sondern auch auf dem Boden, auf
Teppichen, auf dem Schlafplatz des Tieres, auf Stuhlen, im Garten und all den andern
Platzen, mit denen das betallene Tier in Berithrung kommt, existieren, vollig ausser acht
lassen. Die Flohbehandlung ist meistens aufwandig und muss Uber langere Zeitraume
fortgesetzt werden, wobei sich der Erfolg meistens erst dann einstellt, wenn man nicht nur
das befallene Tier, z.B. den Hund oder die Katze, behandelt, sondern gleichzeitig alle

Platze an denen sich das befallene Tier haufig aufhalt.

Die erfindungsgeméssen Verbindungen der Formel | kann man allein oder in Kombination
mit anderen Bioziden einsetzen. Man kann sie z.B. zur Erhéhung der Wirkung mit Pestizi-
den dergleichen Wirkungsrichtung oder zur Verbreiterung des Wirkungsspektrums mit Sub-
stanzen anderer Wirkungsrichtung kombinieren. Sofern man das Wirkungsspektrum auf
Endoparasiten, wie z.B. Wirmer, ausdehnen mdchte, kombiniert man die Verbindungen der
Formel | zweckmassigerweise mit Substanzen, die endoparasitizide Eigenschaften aufwei-
sen. Man kann sie selbstverstandlich auch in Kombination mit antibakteriellen Mitteln ver-
wenden. Da die Verbindungen der Formel | Adultizide darstellen, d.h. da sie vor allem
gegen die ausgewachsenen Stadien der Zielparasiten wirken, kann der Zusatz von Pestizi-

den, die eher die juvenilen Parasitenstadien angreifen sehr vorteihaft sein. Auf diese Weise
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erfasst man namlich das ganze Populationsspektrum der Parasiten und tragt ausserdem

noch wesentlich zur Vermeidung von Resistenzbildung bei.

Die gute pestizide Wirkung der erfindungsgemassen Verbindungen der Formel | entspricht

einer Abtétungsrate (Mortalitat) von mindestens 50-60 % der erwahnten Schadiinge.

Die Wirkung der erfindungsgemadssen Verbindungen und der sie enthaltenden Mittel gegen
tierische Schadlinge lasst sich durch Zusatz von anderen Insektiziden und/oder Akariziden
wesentlich verbreitern und an gegebene Umstande anpassen. Als Zuséatze kommen zum
Beispiel Vertreter der folgenden Wirkstpftklassen in Betracht: Organische Phosphorver-
bindungen, Nitrophenole und Derivate, Formamidine, Harnstoffe, Carbamate, Pyrethroide,
chiorierte Kohlenwasserstotfe und Bacillus thuringiensis-Praparate.

Die Verbindungen der Formel | werden in unveranderter Form oder vorzugsweise zusam-
men mit den in der Formulierungstechnik Giblichen Hilfsmitteln eingesetzt und kénnen daher
beispielsweise zu emulgierbaren Konzentraten, direkt versprih- oder verdinnbaren Lds-
ungen, verdinnten Emulsionen, Spritzpulvern, I6slichen Pulvern, Staubemittein, Granula-
ten, auch Verkapselungen in polymeren Stoffen in bekannter Weise verarbeitet werden. Die
Anwendungsvertahren, wie Versprithen, Vernebeln, Verstauben, Verstreuen oder Giessen,
werden ebenso wie die Mittel den angestrebten Zielen und den gegebenen Verhéltnissen
entsprechend gewahlt und bilden ebenfalls einen Gegenstand der Erfindung.

Die Formulierung, das heisst die den Wirkstoff der Formel |, beziehungsweise Kombina-
tionen dieser Wirkstoffe mit anderen agrochemischen Wirkstoffen, und gegebenenfalls
einen festen oder fllissigen Zusatzstoff enthaltenden Mittel, Zubereitungen oder Zusam-
mensetzungen, werden in bekannter Weise hergestellt, zum Beispiel durch inniges Ver-
mischen und/oder Vermahlen der Wirkstoffe mit Streckmitteln, wie beispielsweise mit
Lésungsmitteln, festen Tragerstofien, und gegebenenfalls oberflachenaktiven Verbind-
ungen (Tensiden) und bildet ebenfalls einen Gegenstand der Erfindung.

Als Lésungsmittel kdnnen in Frage kommen: Aromatische Kohlenwasserstoffe, bevorzugt
die Fraktionen Cg bis Cy2 von Alkylbenzolen wie Xylolgemische oder alkylierte Naphthaline,
aliphatische oder cycloaliphatische Kohlenwasserstoffe, wie Cyclohexan, Paratfine oder
Tetrahydronaphthalin, Alkohole wie Ethanol, Propanol oder Butanol, und Glykole sowie
deren Ether und Ester, wie Propylenglykol, Dipropylenglykolether, Ethylenglykol, Ethylen-
glykolmonomethyl- oder -ethylether, Ketone, wie Cyclohexanon, Isophoron oder Diacetanol-
alkohol, starke polare Losungsmittel, wie N-Methyl-2-pyrrolidon, Dimethylsulfoxid oder
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Dimethylformamid oder Wasser, Pflanzendle, wie Raps-, Rizinus-, Kokosnuss- oder Sojaél;

gegebenenfalls auch Silikondle.

Als feste Tragerstoffe, beispielsweise fir Stdubemittel und dispergierbare Pulver, werden in
der Regel natirliche Gesteinsmehle verwendet, wie Calcit, Talkum, Kaolin, Montmorillonit
oder Attapulgit. Zur Verbesserung der physikalischen Eigenschaften kénnen auch hochdis-
perse Kieselsauren oder hochdisperse saugfahige Polymerisate zugesetzt werden. Als
gekornte, adsorptive Granulattrager kommen pordse Typen, wie Bimsstein, Ziegelbruch,
Sepiolit oder Bentonit, als nicht sorptive Tragermatesialien Calcit oder Sand in Frage. Da-
riberhinaus kann eine Vielzahl von granulierten Materialien anorganischer oder organischer

Natur, wie insbesondere Dolomit oder zerkleinerte Pflanzenriickstende, verwendet werden.

Als oberflachenaktive Verbindungen kommen je nach Art des zu formulierenden Wirkstoffes
der Formel | oder der Kombinationen dieser Wirkstoffe mit andern Insektiziden oder Akari-
ziden nichtionogene, kation- und/oder anionaktive Tenside mit guten Emuilgier-, Dispergier-
und Netzeigenschaften in Betracht. Unter Tensiden sind auch Tensidgemische zu verste-
hen.

Geeignete anionische Tenside kénnen sowohl sogenannte wasserigsliche Seifen als auch

wasserldsliche synthetische oberflachenaktive Verbindungen sein.

Als Seifen eignen sich die Alkali-, Erdalkali- oder gegebenenfalls substituierten Ammonium-
salze von héheren Fettsduren (Cy,-Czp), wie die Natrium- oder Kalium-Salze der Oel- oder
Stearinsaure, oder von natlirlichen Fettsduregemischen, die beispielsweise aus Kokosnuss-
oder Talldl gewonnen werden kdnnen. Ferner sind als Tenside auch die Fettsauremethyl--

taurinsalze zu erwahnen.

Haufiger werden jedoch sogenannte synthetische Tenside verwendet, insbesondere Fett-

sulfonate, Fettsulfate, sulfonierte Benzimidazolderivate oder Alkylarylsulfonate.

Die Fettsulfonate oder -sulfate liegen in der Regel als Alkali-, Erdalkali- oder gegebenenfalls
substituierte Ammoniumsalze vor und weisen im allgemeinen einen Alkylrest mit 8 bis 22 C-
Atomen auf, wobei Alkyl auch den Alkylteil von Acylresten einschliesst, beispielsweise das
Natrium- oder Calcium-Salz der Ligninsulfonsdure, des Dodecylschwefelsdureesters oder
eines aus naturlichen Fettsduren hergesteliten Fettalkoholsulfatgemisches. Hierher gehéren
auch die Salze der Schwefelsaureester und Sulfonsauren von Fettalkohol-Ethylenoxid-
Addukten. Die sulfonierten Benzimidazolderivate enthalten vorzugsweise 2 Sulfonsaure-

gruppen und einen Fettsaurerest mit etwa 8-22 C-Atomen. Alkylarylsulfonate sind zum
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Beispiel die Natrium-, Caicium- oder Triethanolaminsaize der Dodecylbenzolsulfonséure,
der Dibutylnaphthalinsulfonsdure oder eines Naphthalinsulfonséure-Formaldehydkonden-
sationsproduktes. Ferner kommen auch entsprechende Phosphate, wie zum Beispiel Salze

des Phosphorséureesters eines p-Nonylphenol-(4-14)-Ethylenoxid-Adduktes oder Phospho-
lipide in Frage.

Als nichtionische Tenside kommen in erster Linie Polyglykoletherderivate von aliphatischen
oder cycloaliphatischen Alkoholen, gesattigten oder ungesattigten Fettsduren und Alkylphe-
nolen in Frage, die 3 bis 30 Glykolethergruppen und 8 bis 20 Kohlenstotfatome im (alipha-
tischen) Kohlenwasserstoffrest und 6 bis 18 Kohlenstoffatome im Alkylrest der Alkylphenole
enthaiten kdnnen. Weiterhin geeignete nichtionische Tenside sind die wasserltslichen 20
bis 250 Ethylenglykolethergruppen und 10 bis 100 Propylenglykolethergruppen enthalten-
den Polyethylenoxid-Addukte an Polypropylenglykol, Ethylendiaminopolypropylenglykol und
Alkylpolypropylenglykol mit 1 bis 10 Kohlenstoffatomen in der Alkylkette. Die genannten

Verbindungen enthalten blicherweise pro Propylenglykol-Einheit 1 bis 5 Ethylenglykol-
Einheiten.

Als Beispiele nichtionischer Tenside seien Nonylphenolpolyethoxyethanole, Ricinusulpoly-
glykolether, Polypropylen-Polyethylenoxid-Addukte, Tributylphenoxypolyethoxyethanol,
Polyethylenglykol und Oktylphenoxypolyethoxyethanol erwahnt. Ferner kommen auch

Fettsdureester von Polyoxyethylensorbitan, wie das Polyoxyethylensorbitan-trioleat in
Betracht.

Bei den kationischen Tensiden handelt es sich vor allem um quarterndre Ammoniumsalze,
welche als N-Substituenten mindestens einen Alkylrest mit 8 bis 22 C-Atomen enthalten
und als weitere Substituenten niedrige, gegebenenfalls halogenierte Alkyl-, Benzyl- oder
niedrige Hydroxyalkyireste aufweisen. Die Salze liegen vorzugsweise als Halogenide,
Methyisulfate oder Ethylsulfate vor, beispielsweise das Stearyltrimethylammoniumchiorid
oder das Benzyi-di-(2-chlorethyl)-ethylammoniumbromid.

Die in der Formulierungstechnik gebrauchlichen Tenside sind beispielsweise in folgenden
Publikationen beschrieben:

"Mc Cutcheon's Detergents and Emulsifiers Annual®, McPublishing Corp., Glen Rock, NJ,
USA, 1988",

H. Stache, “Tensid-Taschenbuch”, 2. Aufl., C. Hanser Verlag Minchen, Wien 1981.
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M. and J. Ash. "Encyclopedia of Surfactants", Vol. I-lll, Chemical Publishing Co., New York,
1980-1981.
. Die Verbindungen der Formel | zeichnen sich u.a. auch durch eine ausgezeichnete Antifloh-

wirkung aus, wobei nicht nur adulte Fidhe rasch abgetétet werden, sondern auf Umwegen
auch die juvenile Flohstadien. Flohlarven, die aus den Floheiern schliipfen erndhren sich im
wesentlichen von den Ausscheidungen der erwachsenen Flohe. Da die erfindungsgemaés-
sen Verbindungen der Formel | bzw. die adulten Floéhe sehr rasch abtotet, fehlen die not-
wendigen Ausscheidungen, und den Jungstadien wird der Nahrboden entzogen, so dass

diese zugrunde gehen bevor sie das Adultenstadium erreichen.

Ein bevorzugter Gegenstand der vorliegenden Erfindung besteht somit in einem Verfahren
zur Bekampfung von Parasiten an Menschen, Haus-, Nutz- und Schosstieren, dadurch
gekennzeichnet, dass ein Mittel, welches mindestens eine Verbindung der Formel 1, oder
ein physiologisch vertragliches Salz davon enthalt, systemisch oder vorzugsweise topikal in
einer wirksamen Menge an den Warmbliter verabreicht.

Die Langzeitwirkung wird mit der erfindungsgemassen Verbindungen der Formel | mit ver-
schiedenen Applikationsformen erreicht, z.B. indem man die Aktivsubstanz in formulierter
Form &usserlich oder innerlich an das zu behandelnden Tieres verabreicht. Formuliert
heisst in diesem Fall z.B. in Form eines Pulvers, einer Tablette, eines Granulats, in Lipo-
somen, einer Kapsel, einer Emulsion, eines Schaumes, eines Sprays, in mikroenkapsu-
ierter Form, als Pour-on, als Spot.on. Selbstverstandlich kénnen alle oral zu verabreichen-
n Kompositionen neben lblichen Formulierungsstoffen weitere Zuséatze enthaiten, die die

iwillige orale Aufnahme durch das Wirtstier fordern, z.B. geeignete Duft- und Aroma- und

rkutane Applikation, z.B. durch subkutane oder intramuskulare Injektion oder als
rédparat in Form eines Implantates, bzw. topikale Verwendung z. B. in Form eines
oder Spot-on, stellt aufgrund ihrer einfachen Ausfuhrbarkeit einen der bevorzugten
inde dieser Erfindung dar. Eine weitere Applikationsart ist der orale Applikation,
einer Tablette. Perkutane und topikale Anwendungsformen sind von beson-

sse und zeigen hervorragende Resultate.

plikationsformen schliessen beispielsweise die subkutane, intramuskulare und
Hse Verabreichung injizierbarer Formen ein. Dabei kbnnen ausser den tbli-

pritzen mit Nadeln auch nadellose Druckstossapparate verwendet werden.
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Als topikale Applikationsform sind Pour-on- und Spot-on-Formulierungen besonders bevor-
zugt. Es kénnen aber auch Verabreichungen als Spray, Salben, Ldsungen oder Puder
zweckdienlich sein.

Durch Wahl einer geeigneten Formulierung ist es mdglich das Eindringungsvermogen der
Wirkstoffe in das lebende Gewebe des Wirtstieres zu férdern bzw. dessen Verfligbarkeit
aufrecht zu erhatiten. Dies ist von Bedeutung, wenn z.B. eher schwerldsliche Wirkstoffe
eingesetzt werden, deren geringe Loslichkeit eine 18slichkeitsférdernde Massnahme erfor-
dern, da in diesen Fallen die Korperflissigkeit des Tieres nur geringe Mengen der Wirk-
stoffe auf einmal zu l16sen vermag.

Ferner kann eine erfindungsgemasse Verbindung der Formel | zum Erzielen einer stark
verzogerten Wirkstoffabgabe auch in einer Matrixformulierung vorliegen, die auf physika-
lische Weise seine Freisetzung und vorzeitige Ausscheidung verhindert und die Bioverfiig-
barkeit des Wirkstoffs aufrechterhilt. Diese Matrixformulierung wird in den Korper, z.B.
intramuskulér oder subkutan, injiziert und verbleibt dort als eine Art Depot, aus dem der
Wirkstoff kontinuierlich freigesetzt wird. Derartige Matrixformulierungen sind dem Fachmann
bekannt. Es handelt sich dabei im aligemeinen um wachsartige, halbfeste Substanzen, wie
2.B. pflanzliche Wachse und Polyethylenglykole mit hohem Molekulargewicht oder aber um

feste Polymerformulierungen wie z.B. sogenannte Microspheres.

Die Freigaberate der Aktivsubstanz aus dem Implantat und damit die Zeitspanne, in der dr
Implantat eine Wirkung zeigt, wird im allgemeinen von der Genauigkeit der Eichung (Wir'
stoffmenge im Implantat) des Implantats, der Umgebung des Implantats und der Polym
formulierung aus der das Implantat hergestellt ist, bestimmt.

Die Verabreichung von veterindrmedizinischen Zusétzen zum Tierfutter ist auf dem
der Tiergesundheit bestens bekannt. Ueblicherweise wird zunéchst ein sogenann’
(Vormixtur) hergestelit, in dem die Aktivsubstanz in einer Flissigkeit dispergiert -
verteilt in festen Tragermaterialien vorliegt. Dieses Premix kann normalerweise
igkeit von der gewlinschten Endkonzentration im Futter, etwa 1 bis 800 mg ¢
pro kg Premix enthalten.

Da die erfindungsgemassen Verbindungen der Formel | durch die Bestar
hydrolisiert werden kénnen, sollten sie in einer Schutzmatrix, z.B. in Ge

werden, bevor sie dem Premix zugesetzt werden.
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Die vorliegende Erfindung betrifft somit auch den Aspekt der Bekdmpfung von Parasiten,
der sich dadurch kennzeichnet, dass man eine vor Hydrolyse geschitzte Verbindung der

Formel | an das Wirtstier mit dem Futter verabreicht.

Eine erfindungsgemasse Verbindung der Formel | wird zweckmaéssigerweise in einer
Dosierung von 0,01 bis 800, vorzugsweise 0,1 bis 200, insbesondere 0,5 bis 30 mg/kg
Korpergewicht in Bezug auf das Wirtstier appliziert.

Eine gute Dosis, die regelmassig an das Wirtstier verabreicht werden kann, liegt bei 0,5 bis
100, vorzugsweise 0,1 bis 40 mg/kg Karpergewicht. Die Verabreichung erfolgt in geeig-

neten, von der Applikationsart und dem Kdrpergewicht abhéngigen Intervallen.

Die Gesamtdosis kann bei gleichem Wirkstoff von einer Tiergattung zur anderen und auch
innerhalb einer Tiergattung variieren, da sie u.a. vom Gewicht, dem Alter und der Konstitu-

tion des Wirtstieres abhangt.

Bei der erfindungsgemassen Verwendung wird die erfindungsgemasse Verbindung der
Formel | normalerweise nicht in reiner Form appliziert, sondern vorzugsweise in Form eines
Mittels, das neben dem Wirkstoff applikationsférdernde Bestandteile enthéalt, wobei solche
Bestandteile in Frage kommen, die dem Wirtstier zutraglich sind. Selbstversténdlich kénnen
neben der erfindungsgemassen Bekdmpfung der adulten Parasiten zusétzlich mit konven-
tionellen Methoden, die juvenilen Flohstadien bekampft werden, letzteres ist jedoch nicht
zwingend notwendig.

Derartige erfindungsgemaéss anzuwendende Mittel enthalten in der Rege! 0,1 bis 99 Gew.-
%, insbesondere 0,1 bis 95 Gew.-%, einer erfindungsgemassen Verbindung der Formet |
und 99,9 bis 1 Gew.-%, insbesondere 99,9 bis 5 Gew.-%, eines festen oder flissigen, phy-
siologisch vertraglichen Tragerstoffs, darunter 0 bis 25 Gew.-%, insbesondere 0,1 bis 25

Gew.-%, eines untoxischen Dispergiermittels.

Wéhrend als Handelsware eher konzentrierte Mittel bevorzugt werden, verwendet der

Endverbraucher in der Regel verdiinnte Mittel.

Solche Mittel kdnnen noch weitere Zusitze wie Stabilisatoren, Entschaumer, Viskositats-
regulatoren, Bindemittel, Haftmittel sowie andere Wirkstoffe zur Erzielung spezieller Effekte

enthalten.
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Als Formulierungshilfsstoffe kdnnen die aus der veterinarmedizinischen Praxis flr orale,
perkutane und topikale bekannten, physiologisch vertraglichen Tragerstoffe eingesetzt
werden. Nachfolgend seien einige Beispiele genannt.

Geeignete Tragerstoffe sind insbesondere Fllistoffe, wie Zucker, z.B. Lactose, Saccharose,
Mannit oder Sorbit, Cellulosepréaparate und/oder Calciumphosphate, z.B. Tricalciumphos-
phat oder Calciumhydrogenphosphat, ferner Bindemittel, wie Starkekleister unter Verwend-
ung z.B. von Mais-, Weizen-, Reis- oder Kartoffelstarke, Gelatine, Traganth, Methylcellulose
und/oder, wenn erwiinscht, Sprengmittel, wie die obengenannten Starken, ferner Carboxy-
methylstirke, quervernetztes Polyvinyl-pyrrolidon, Agar, Alginsdure oder ein Salz davon, »
wie Natriumalginat. Hilfsmittel sind in erster Linie Fliessregulier- und Schmiermittel, z.B.
Kieselsaure, Talk, Stearinsdure oder Salze davon, wie Magnesium- oder Calciumstearat,
und/oder Polyethylenglykol. Dragée-Kerne kénnen mit geeigneten, gegebenenfalls magen-
saftresistenten, Ueberziigen versehen werden, wobei man u.a. konzentrierte Zuckeridsun-
gen, welche gegebenenfalls arabischen Gummi, Talk, Polyvinylpyrrolidon, Polyethylenglykol
und/oder Titandioxid enthalten, oder Lacklésungen in geeigneten organischen Lésungs-
mitteln oder Lésungsmittelgemischen oder, zur Herstellung von magensaftresistenten
Ueberzugen, Losungen von geeigneten Cellulosepraparaten, wie Acetylcellulosephthalat
oder Hydroxypropylmethylcellulosephthalat, verwendet. Den Tabletten oder Dragée-
Ueberziigen kdnnen Farbstoffe, Aromastoffe oder Pigmente, z.B. zur ldentifizierung oder
zur Kennzeichnung verschiedener Wirkstoffdosen, beigefugt werden.

Weitere oral anwendbare Praparate sind Steckkapseln aus Gelatine, sowie weiche, ge-
schlossene Kapsein aus Gelatine und einem Weichmacher, wie Glycerin oder Sorbit. Die
Steckkapseln kénnen den Wirkstotf in Form eines Granulats, z.B. im Gemisch mit Fall-
stoffen, wie Lactose, Bindemitteln, wie Starken und/oder Gileitmitteln, wie Talk oder Magne-
siumstearat, und gegebenenfalls von Stabilisatoren, enthaiten. In weichen Kapseln ist der
Wirkstoff vorzugsweise in geeigneten Flissigkeiten, wie fetten Oelen, Paraffindl oder fitssi-
gen Polyethylenglykolen, geldst oder suspendiert, wobei ebenfalls Stabilisatoren zugefagt
sein kdnnen. Bevorzugt sind u.a. Kapseln, die sowohl leicht zerbissen als auch unzerkaut
geschluckt werden kénnen.

Die Pour-on- bzw. Spot-on-Methode besteht darin, dass man die Verbindung der Forme! |
auf eine lokal begrenzte Haut- oder Felipartie, vorteilhafterweise am Nacken oder Ruckgrat
des Tieres auftragt. Dies geschieht z.B. dadurch, dass man einen Tupfer oder Spritzer der

Pour-on- bzw. Spot-on-Formulierung auf eine relativ kieine Flache des Fells gibt, von wo




oye-20e8TI

aus sich die Aktivsubstanz wegen der spreitenden Bestandteile der Formulierung und unter-

statzt von den Bewegungen des Tieres nahezu selbstandig Uber weite Bereiche des Fells

. verteilt.

Pour-on- bzw. Spot-on-Formulierungen enthalten zweckméssigerweise Trager, die die
rasche Verteilung auf der Hautoberflache bzw. im Fell des Wirtstieres fordern und im allge-
meinen als spreitende Ole bezeichnet werden. Geeignet sind z.B. dlige Losungen; alkoho-
lische und isopropanolische Ldsungen, wie z.B. Lésungen von 2-Octyldodecanol oder
Oleylalkohol; Lésungen in Estern von Monocarbonsauren, wie Isopropylmyristat, Isopropyl-

palmitat, Laurinsaureoxalester, Olsdureoleylester, Olsauredecylester, Hexyllaurat, Oleyl-

oleat, Decyloleat, Caprinsdureester von gesattigten Fettalkoholen der Kettenlange Ci,-Cig;
Ldsungen von Estern von Dicarbonséuren, wie Di-butylphthalat, Di-isopropylisophthalat,
Adipinsaurediisopropylester, Di-n-butyladipat oder auch Lésungen von Estern aliphatischer
Séauren, z.B. Glykolen. Es kann von Vorteil sein, wenn zusatzlich ein Dispersionsmittel aus
der pharmazeutischen oder kosmetischen Industrie bekanntes Dispergiermittel anwesend
ist. Beispiele sind Pyrrolidin-2-on, N-Alkylpyrrolidin-2-on, Aceton, Polyethylenglykol und
seine Ether und Ester, Propylenglykol oder synthetische Triglyceride.

Die dligen Lésungen umfassen z.B. pflanzliche Ole, wie Olivendl, Erdnussél, Sesamél,
Kieferndl, Leindl oder Rizinusé!. Die pflanzlichen Ole kénnen auch in epoxidierter Form
vorliegen. Man kann auch Paraffine und Silikondle verwenden.

allgemeinen enthalt eine Pour-on- bzw. Spot-on-Formulierung 1 bis 20 Gewichts-% einer

rbindung der Formel |, 0,1 bis 50 Gewichts-% Dispergiermittel und 45 bis 98,9 Gewichts-

our-on- bzw. Spot-on-Methode lasst sich besonders vorteilhaft bei Herdentieren, wie

, Pferden, Schafen oder Schweinen einsetzen, bei denen es schwierig oder zeit-

ig ist samtliche Tiere oral oder via Injektion zu behandeln. Wegen ihrer Einfachheit
e Methode natirlich auch bei allen andern Tieren, auch einzelnen Haus- oder

n eingesetzt werden und erfreut sich grosser Beliebtheit bei den Tierhaltern,

hne den fachmannischen Beistand des Veterindrs durchgefihrt werden kann.

en bzw. perkutanen Verabreichung eignen sich olige Injektionsidésungen oder
wobei man geeignete lipophile Losungsmittel oder Vehikel, wie fette Oele,
er synthetische Fettsdureester, z.B. Ethyloleat, oder Triglyceride verwen-

Injektionslésungen oder Suspensionen, welche viskositatserhdhende
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Stoffe, z.B. Natriumcarboxymethylcellulose, Sorbit und/oder Dextran und gegebenenfalls
Stabilisatoren enthalten.

Die Praparate der vorliegenden Erfindung kdnnen in an sich bekannter Weise, z.B. mittels
konventioneller Misch-, Granulier-, Dragier-, Losungs- oder Lyophilisierungsverfahren her-
gestellt werden. So kann man pharmazeutische Préparate zur oralen Anwendung erhalten,
indem man den Wirkstoff mit festen Tragerstoffen kombiniert, ein erhaltenes Gemisch ge-
gebenenfalls granuliert, und das Gemisch bzw. Granulat, wenn erwiinscht oder notwendig,

nach Zugabe von geeigneten Hilfsstoffen, zu Tabletten oder Dragée-Kernen verarbeitet.

Die nachfolgenden Beispiele dienen lediglich der lilustration der Erfindung, ohne sie einzu-
schranken.

Insbesondere setzen sich bevorzugte Formulierungen folgendermassen zusammen:
(% = Gewichisprozent)

Emulgierbare Konzentrate:

Aktiver Wirkstoff: 1 bis 90 %, bevorzugt 5 bis 20 %
oberflachenaktivesMittel: 1 bis 30 %, bevorzugt 10 bis 20 %
flussiges Tragermittel: 5 bis 94 %, bevorzugt 70 bis 85 %
Staube:

Aktiver Wirkstoff: 0,1 bis 10 %, bevorzugt 0,1 bis 1%
festes Tragermittel: 99,9 bis 90 %, bevorzugt 99,9 bis 99 %

Suspension-Konzentrate:

Aktiver Wirkstoff: 5 bis 75 %, bevorzugt 10 bis 50 %
Wasser: ; 94 bis 24 %, bevorzugt 88 bis 30 %
oberflaichenaktives Mittel: 1 bis 40 %, bevorzugt 2 bis 30 %

Benetzbare Pulver:

Aktiver Wirkstoff: 0,5 bis 90 %, bevorzugt 1 bis 80 %
oberflachenaktives Mittel: 0,5 bis 20 %, bevorzugt 1 bis 15 %
festes Tragermaterial: 5 bis 95 %, bevorzugt 15 bis 90 %

Granulate:
Aktiver Wirkstoft: 0,5 bis 30 %, bevorzugt 3 bis 15 %
festes Tragermittel: 99,5 bis 70 %, bevorzugt 97 bis 85 °
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Injektionslésung:

Aktiver Wirkstoff: 0.1 bis 10 %, bevorzugt 0.5 bis 5 %
Nichtionisches Tensid 0.1 bis 30 %, bevorzugt 0.5 bis 10 %
Gemisch aus Ethanol

und Propylenglykol 60 bis 99 %, bevorzugt 85 bis 90 %
Injektionssuspension (wésserig oder 4lig):

Aktiver Wirkstoff: 0.1 bis 20 %, bevorzugt 1 bis 10 %
Nichtionisches Tensid 0.1 bis 20 %, bevorzugt 1 bis 10 %
Wasser bzw. Pflanzend! 60 bis 99 %, bevorzugt 85 bis 95 %

Die Mittel kdnnen auch weitere Zusatze wie Stabilisatoren, z.B. gegebenenfalls epoxidierte
Pflanzendle (epoxidiertes Kokosnussol, Rapsol oder Sojadl), Entschdumer, z.B. Silikondl,
Konservierungsmittel, Viskositatsregulatoren, Bindemittel, Haftmitte! sowie Dunger oder

andere Wirkstoffe zur Erzielung spezieller Effekte enthalten.

Die nachfolgenden Beispiele illustrieren die oben beschriebene Erfindung, schranken je-
doch deren Umfang in keiner Weise ein. Temperaturen werden in Grad Celsius angegeben.
Das Symbol 'h' steht fiir Stunde.

1. Synthesebeispiele

Beispiel 1.1: 3-(4-Brompheny)-6-(2,6-difluorphenyl)-[1,2 41triazin

a) In 120 ml Chloroform werden 40.6 g 2,6-Difluoracetophenon vorgelegt und mit 0.1 g Alu-
miniumchlorid versetzt. Danach tropft man bei 0°C 37 g Brom in 240 m| Chloroform dazu
und rihrt 1 h bei 0°C nach. Danach lasst man das Reaktionsgemisch auf RT erwarmen und
engt das Reaktionsgemisch am Rotationsverdampter ein. Der Rickstand wird Uber eine
Vigreux-Kolonne destilliert. Man erhélt auf diese Weise 2-Brom-1-(2,6-difluorphenyl)-
ethanon vom Sdp. 101-110°C bei 9 mbar.

b) tn 290 m! Dimethoxyethan werden 24.2 g 4-Brombenzoesaurehydrazid und 9.17 g Silber-
acetat vorgelegt. Die braune Suspension wird auf 60°C erhitzt, mit 12.9 g 2-Brom-1-(2,6-
difluorphenyl)-ethanon versetzt und anschliessend 48 h unter Rickflusskiihlung (ca. 85°C)
gerGhrt. Die Suspension wird auf 40°C abgekuhlt, filtriert und das Filtrat am Rotationsver-
dampfer eingeengt. Das Rohprodukt wird mittels Flashchromatographie (Kieselgel; Dichlor-
methan/n-Hexan 1:1) gereinigt. Man erhait auf diese Weise die Titelverbindung vom Smp.
167-169°C.
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Beispiel 1.2: 6-(2,6-Difluorphenyl)-3-(4’-trifluormethoxybiphenyl-4-yl)-[1,2 4]triazin

in 1.8 ml 1,2-Dimethoxyethan werden 244 mg 3-(4-Bromphenyl)-6-(2,6-difluorphenyl)-

[1,2,4)triazin vorgelegt und der Reihe nach mit 2.5 mg Bis-(Triphenylphosphin)paliadium(il)- .
dichlorid, 159 mg 4-Trifluormethoxyphenylborséure und 176 mg Natriumhydrogencarbonat

in 1.8 ml Wasser versetzt. Das Reaktionsgemisch wird danach 5 h auf 70°C erhitzt. Nach

dem Abkuhlen aut Raumtemperatur wird die Suspension auf 1 N Natronlauge gegossen

und mit Essigsaureethylester extrahiert. Die organische Phase wird mit gesattigter Natrium-
chlorididsung gewaschen, uber Natriumsulfat getrocknet, filtriert und eingeengt. Das Roh-

produkt wird in einem Minimum an heissem Essigséureethylester geldst, klarfiltriert und bei

0°C kristallisiert. Man erhalt auf diese Weise die Titelverbindung vom Smp. 199-202°C.

Beispiel 1.3: 6-(4-Bromphenyl)-3-(2,6-difluorpheny)-[1,2,41triazin

a) In 30 ml absolutem Methanol werden unter Stickstoff 3.15 g Methylthio-2,6-difluorobenz-
imidiniumiodid geldst und mit 1.32 g t-Butylcarbazat versetzt. Nach 17 h Rihrens bei Raum-
temperatur wird das Reaktionsgemisch am Rotationsverdampfer eingeengt und der Rick-
stand am Hochvakuum getrocknet. Man erhalt so N'-[(2,6-Difiuorphenyl)-iminomethyi}-

hydrazincarbonsaure-t-butylester in Form eines gelblichen Schaumes. Dieses wird ohne
weitere Reinigung weiter umgesetzt.

b) In 150 mi Methanol werden 19.9 g 4-Bromacetophenon unter Stickstoff vorgelegt und mit

14.7 ml Isopentylnitrit versetzt. Zu dieser Lsung tropft man bei 17-23°C 22.2 mi einer 5.4 M

Lésung von Natriummethylat in Methanol. Nach 70 h Rithrens bei Raumtemperatur wird die

orange Suspension am Rotationsverdampfer eingeengt. Der Rickstand wird mit 300 ml

Wasser versetzt und mit 60 mi 2 N Saizséure sauer gestellt. Die resultierende, gelbe Sus- .
pension wird abfiltriert und mit Wasser gewaschen, der Filterkuchen in Essigsaureethylester
aufgenommen und mit Wasser gewaschen. Die organische Phase wird mit gesattigter
Natriumchloridiésung gewaschen, (iber Natriumsulfat getrocknet, filtriert und eingeengt. Das
Rohprodukt wird aus Essigsaureethylester/Toluol umkristallisiert. Man erhélt so (4-Brom-

phenyl)-oxoacetaldehydoxim als farbloses Pulver.

c) Eine Mischung von 200 mg N'-[(2,6-Difluorpheny!)-iminomethyl]-hydrazincarbonsaure-t-
butylester, 114 mg (4-Bromphenyl)-oxoacetaldehydoxim und 123 mg Natriumacetat in 1.5mi
Eisessig wird wahrend 3 h auf 100°C erhitzt. Nach dem Abkihlen auf Raumtemperatur wird
das Reaktionsgemisch auf Wasser gegossen und mit Essigsaureethylester extrahiert. Die

organische Phase wird der Reihe nach mit geséttigter Natriumbicarbonat-Lésung und
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gesattigter Natriumchlorid-Lésung gewaschen, Gber Natriumsulfat getrocknet, filtriert und
eingeengt. Der Rickstand wird mittels Flashchromatographie (1% Methano! in Dichlorme-

. than) gereinigt. Man erhalt so die Titelverbindung vom Smp. 180-1°C.

Beispiel 1.4: 3-(2,6-Difluorphenyl)-6-(4'-trifluormethoxybiphenyi-4-y)-[1,2.4]triazin

Analog zum Verfahren wie in Beispiel 1.2 angegeben erhalt man durch Pd-katalysierte
Kupplung von 6-(4-Bromphenyl)-3-(2,6-difluorpheny!)-[1,2,4]triazin mit 4-Trifluoromethoxy-
phenylborséure die Titelverbindung vom Smp. 225-30°C.

Beispiel 1.5; 3-(4-Bromphenyl)-5-(2.6-difluorphenyb-[1,2 4ltriazin

a) in 13.6 ml DMSO werden 5 g 2,6-Difluoracetophenon vorgelegt und 2.7 ml Brom (8.8 M
in Wasser) zugetropft, wobei die Reaktionstemperatur von Raumtemperatur auf 40°C steigt.
Nach der volistandigen Brom-Zugabe wird wahrend 30 Min. aut 80°C erhitzt. Nach dem
Abkuhlen auf Raumtemperatur giesst man das Reaktionsgemisch in 100 ml Dichlormethan,
versetzt die Lésung unter Rihren mit Natriumsulfat und festem Natriumbicarbonat, filtriert
ab und engt das Reaktionsgemisch am Rotationsverdampfer ein. Das Rohprodukt wird mit

Dichlormethan flashchromatographiert. Man erhalt so (2,6-Difluorphenyl)-oxcacetaldehyd
als farbloses, viskoses Oel.

) In 15 mi Methano! werden 2 g (2,6-Difluorphenyl)-oxoacetaldehyd bei Raumtemperatur
rgelegt und mit 1.59 g 4-Bromphenylhydrazid versetzt, welches dabei vollstandig in Lo-

g geht. Nach 2 h Rdhrens bei Raumtemperatur wird das ausgefallene Produkt abfiltriert
mit wenig kaltem Methanol nachgewaschen. Man erhélt so 4-Brombenzoesaure-[2-(2,6-

rphenyl)-2-oxoethyliden]-hydrazid, welches ohne weitere Reinigung weiter umgesetzt

misch von 1.85 g 4-Brombenzoesaure-[2-(2,6-difluorphenyl)-2-oxoethyliden]-

nd 0.77 g Ammoniumacetat wird in 15ml Eisessig wahrend 14 h auf 100°C

h dem AbkuUhlen auf Raumtemperatur wird das Reaktionsgemisch auf Eiswasser
it Essigsé@ureethylester extrahiert und die organische Phase mit gesattigter
onat- und gesattigter Natriumchlorid-Ldsung gewaschen. Nach dem Trocknen
n Phase Uber Natriumsulfat wird filtriert und am Rotationsverdampfer einge-
tand wird mittels Flashchromatographie (5% Essigsaureethylester in Toluol)

alt so die Titelverbindung in Form gelber Kristalle.
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Beispiel 1.6: 5-(2,6-Difluorphenyl)-3-(4’-trifluormethoxybiphenyi-4-yl)-[1,2 4]triazin

Analog zum Verfahren wie in Beispiel 1.2 angegeben erhéit man durch Pd-katalysierte
Kupplung von 150 mg 3-(4-Bromphenyl)-5-(2,6-difluorphenyl)-{1,2,4]triazin mit 97 mg 4-
Trifluoromethoxyphenyl-borséaure die Titelverbindung vom Smp. 159-60°C.

Beispiel 1.7: 6-(4-Chlorbenzylamino)-3-(2,6-difluorphenyl)-[1,2 4]triazin

a) in 500 mi Toluol werden bei Raumtemperatur 30 g N'-[(2,6-Difluorphenyl)-imino-methyt]-
hydrazincarbonsaure-t-butylester und 23,8 g Glyoxylsdureethylester wahrend 4 h bei 70°C
gerihrt, das Reaktionsgemisch danach eingeengt, 200 mi Ameisenséure zugefigt und 5 h
bei Raumtemperatur weitergerihrt. Das Reaktionsgemisch wird eingeengt, der Riickstand
in 300 mi Ethanol aufgenommen und wahrend 6 h unter Ruckfluss gekocht. Nach dem
Einengen des Reaktionsgemisches und Umkristallisation aus Essigsaureethylester erhalt
man 3-(2,6-Difluorphenyl)-[1,2,4]triazin-6(1H)-on vom Smp. 219-226°C.

b) In 20 ml Dioxan werden 1 g 3-(2,6-Difluorphenyl)-[1,2,4]triazin-6(1H)-on vorgelegt und be
Raumtemperatur mit 0,73 g POCI; versetzt. Danach werden innert 5 min. 0,48 g Triethyl-
amin in 3 mi Dioxan zugetropft und wahrend 30 min. bei Raumtemperatur geriihrt. Das

Reaktionsgemisch wird anschliessend auf Eiswasser gegossen, mit Essigsédureethylester

extrahiert und die organische Phase abgetrennt und eingeengt. Man erhélt so 6-Chlor-3-
(2,6-difluorphenyl)-[1,2,4]triazin als gelbes Oel. Das Rohprodukt wird ohne Reinigung wej
umgesetzt.

¢) In 10 ml Methylenchlorid werden 0,9 g 6-Chlor-3-(2,6-difluorphenyl)-[1,2,4]triazin v
legt und mit 0,57 g 4-Chlorbenzylamin und 0,81g Triethylamin versetzt. Nach 2 h F
bei Raumtemperatur wird das Reaktionsgemisch auf Wasser gegossen, mit Met}
extrahiert, die organische Phase eingeengt und der Rickstand mittels Saulenc

phie Uber Kieselgel gereinigt. Man erhélt so die Titelverbindung vom Smp. 2f

Beispiel 1.8: 6-(3-Chlorphenoxy)-3-(2,6-difluorphenyl)-[1,2 4]triazin

In 10 m! Acetonitril werden 325 mg 6-Chlor-3-(2,6-difluorphenyl)-[1,2,4]
1.7 b) vorgelegt, 230 mg 3-Chlorphenol und 190 mg Kaliumcarbonat -
Raumtemperatur gerihrt. Das Reaktionsgemisch wird anschliesser

mit Essigsaureethylester extrahient, die Essigesterphase eingeenr
mittels Flashchromatographie gereinigt. Man erhéit so die Titelv
137°C.
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Beispiel 1.9: 6-[2-(4-Chlorphenyl)-vinyll-3-(2,6-difluorphenyl}-[1,2 4]triazin

a) In 30 ml Ethanol werden 2.71 g N’-[(2,6-Difluorphenyl)-iminomethyi]-hydrazincarbon-
saure-t-butylester mit 1.89 g Methylglyoxal (40%ig in Wasser) versetzt und wahrend 16 h
bei Raumtemperatur gerthrt. Das Reaktionsgemisch wird danach eingeengt, der Rickstand
in 20 ml Ameisensaure aufgenommen und wahrend 5 h bei Raumtemperatur weitergerihrt.
Das Reaktionsgemisch wird eingedampft, der Rickstand in 20 mi Ethano!l erneut gelost,
wéahrend 2 h unter Ruckfluss gekocht, anschliessend eingeengt und mittels Saulenchroma-
tographie gereinigt. Man erhalt so 3-(2,6-Difluorphenyl)-6-methyl-[1,2,4]triazin vom Smp. 90-
93°C.

b) In 6 ml Tetrahydrofuran werden bei -20°C 1.5 ml n-Buthyllithium (1,6M in Hexan) zu 202
mg Diisopropylamin gegeben. Nach 15 min. wird das Reaktionsgemisch auf -50°C gekuhlt
und 0.414 g 3-(2,6-Difluorphenyl)-6-methyl-{1,2 4]triazin in 2 m! Tetrahydrofuran zugetropft.
Nach 20 min. wird auf -70°C gekihlt, 0.281g 4-Chlorbenzaldehyd in 3 ml Tetrahydrofuran
zugetropft und 2 h bei -70°C nachgeriihrt. Anschliessend wird das Reaktionsgemisch auf
Eiswasser gegossen, mit Essigsaureethylester extrahien, die organische Phase eingeengt
und der Ruckstand mittels Flashchromatographie gereinigt. Man erhalt auf diese Weise 1-
(4-Chlorpheny!)-2-[3-(2,6-difluorphenyl)-{1,2,4]triazin-6-yl]-ethanol als hellbraunes Harz.
Nach Umkristallisation aus Diethylether/Hexan erhalt man 1-(4-Chloro-phenyl)-2-[3-(2,6-
difluoro-phenyl)-[1,2,4]triazin-6-yl}-ethanol als beige Kristalle vom Smp.: 98-102°C.

¢) In 10 m! Toluol werden 140 mg 1-(4-Chlorphenyi)-2-[3-(2,6-difluorphenyl)-[1,2,4]triazin-6-
yl]-ethanol und 10 mg p-Toluolsulfonsdure am Wasserabscheider wahrend 2h unter Riick-
fluss gekocht, das Reaktionsgemisch anschliessend auf Wasser gegossen, die Toluolpha-
se abgetrennt, mit Natriumsulfat getrocknet und eingedampft. Nach Umekristallisation des

Ruckstandes aus Cyclohexan erhait man die Titelverbindung vom Smp.: 135-140°C.

Analog zu den vorgehend beschriebenen Arbeitsweisen lassen sich auch die in den nach-
folgenden Tabellen 1 bis 6 genannten Substanzen herstellen. Die Werte der Schmelz-

punkte sind in °C angegeben.
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Tabelle 1
X R,
N=N
N/ Ry
N
X2 R1
Nr. Xi X Ry R2 Ra Phys. Daten
1.1 F F H CHs 4-(4-F-Ph)
1.2 F F H CH; 4-(4-Cl-Ph) 171-173°C
1.3 F F H CH, 4-(3-CF5-Ph) 119-121°C
14 F F H CH, 4-(4-CF5-Ph) 121-124°C
1.5 F F H CH, 4-(4-OCF;-Ph)  165-167°C
1.6 F F H CH;s 4-(4-t-Butyl-Ph)
1.7 F F H CHs 4-(2,4-Cly-Ph)
1.8 F F H CH, 4-(3,5-Cl,-Ph) 195-197°C
1.9 F F H CHs 4-(2-CF3-Ph)
1.10 F F H CH, 4-(4-OCHj3-Ph)
1.11 F F H CHj 4-(4-SCHj3-Ph)
1.12 F F H CH, 4-(3-OCHjs-Ph)
113 F F H CHs;  4-(3-CI-Ph)
114 F F H CHs  4-(3,4-Cl,-Ph)
1.15 F F H CH, 4-(3-Cl-4-F-Ph) 174-176°C
1.16 F F H CHjs 4-Br 115-116°C
117 F F H OCH;  4-(4-F-Ph)
1.18 F F H OCH;  4-(4-CI-Ph) 172-173°C
1.19 F F H OCH;  4-(3-CF5-Ph)
1.20 F F H OCH; 4-(4-CF;-Ph) 178-179°C
1.21 F F H OCH; 4-(4-OCFz-Ph)  162-163°C
1.22 F F H OCH;  4-(4-t-Butyl-Ph)
1.23 F F H OCH; 4-(2,4-Cl,-Ph)
1.24 F F H OCH:  4-(3,5-Ci,-Ph)
1.25 F F H OCH;  4-(2-CF;-Ph)
1.26 F F H OCH;  4-(4-OCHj;-Ph)

e pons

------
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OCHs,
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OCHj,
OCHj;
OCH;,
CF;
CF;
CF;
CF;
CF;
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CF3
CF;
CF;
CF;
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CF;
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4-(4-SCHg5-Ph)
4-(3-OCHa-Ph)
4-(3-CI-Ph)
4-(3,4-Cl,-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-CI-Ph)
-(3-CF3-Ph)
-(4-CF5-Ph)
-(
(

182-183°C

4-OCF;-Ph)

4-t-Butyl-Ph)
-(2,4-Cl-Ph)
4-(3,5-Cl,-Ph)
4-(2-CF3-Ph)
4-(4-OCHjs-Pnh)
4-(4-SCH;-Ph)
4-(3-OCHj5-Ph)
4-(3-CI-Ph)
4-(3,4-Cly-Ph)
-(3-Cl-4-F-Ph)
-(4-F-Ph)
-(4-Cl-Ph)
-(3-CF3-Ph)
-(4-CF3-Ph)
-(4-OCF3-Ph)
-(4-t-Butyl-Ph)
(2,4-Cl,-Ph)
-(
-(
(
!
-(
-(

4-
4-
4-
4-
4

3,5-Cl,-Ph)
2-CF5-Ph)

4-OCHs-Ph)
4-SCH3-Ph)
3-OCH4-Ph)

4-
4-
4-
4-
4-
4-
4-
4-
4-
4-
4-
4-
4-
4-(3-CI-Ph)
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1.60
1.61
1.62
1.63
1.64
1.65
1.66
1.67
1.68
1.69
1.70
1.71
1.72
1.73
1.74
1.75
1.76
1.77
1.78
1.79
1.80
1.81
1.82
1.83
1.84
1.85
1.86
1.87
1.88
1.89
1.90
1.9
1.92
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CHs
CH,
CHs
CHj
CH,
CH;
CH,
CHs
CH,
CHs
CHj3
CHj
CHs
CHs
CH;
CHj3
CHj
CHs
CHa
CH;s
CHgs
CHs
CHs
CH;,
CHg
CH3
CH,
CHs
CHs
CHgs
CHs
CH;
CHs

CH;s
CHs
CH,
CHj
CH;
CHs
CH;
CHj
CHs
CH;
CHs
CHs
CHj
CHs
CHs
OCHj;
OCHs;
OCH;
OCH;
OCHg
OCHg,
OCH3
OCH;
OCH;
OCHjs
OCHja
OCHj,
OCHs
OCH;4
OCH;,
CF;

-36-

4-(3,4-Cl,-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-CI-Ph)
4-(3-CF3-Ph)
4-(4-CF5-Ph)
4-(4-OCF;-Ph)
4-(4-t-Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl-Ph)
4-(3,5-Cl-Ph)
4-(2-CF3-Ph)
4-(4-OCH;-Ph)
4-(4-SCHj;-Ph)
4-(3-OCHj3-Ph)
4-(3-CI-Ph)
4-(3,4-Cl>-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-CI-Ph)
4-(3-CF5-Ph)
4-(4-CF5-Ph)
4-(4-OCF5-Ph)
4-(4-t-Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl>-Ph)
4-(3,5-Cl,-Ph)
4-(2-CF3-Ph)
4-(4-OCHj5-Ph)
4-(4-SCHj3-Ph)
4-(3-OCHjs-Ph)
4-(3-CI-Ph)
4-(3,4-Cl,-Ph)
4-(3-CI-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
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1.93

1.94

1.95

1.96

1.97

1.98

1.99

1.100
101
102
103
104
105
106
107
108
109
110
A11
112
113
114
115
116
117
118
119
1.120
1.121
1.122
1.123
1.124
1.125
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00000 Q00000000000Q0O0

CHs
CHs
CH,
CHjs
CHjs
CHjs
CH;
CHs;
CHs
CHjs
CHs
CHs
CH;
CH;

I I I r T I ©* r X r* I T I r* I I I I =T

CF;
CF;
CF;
CF3
CF;
CF;
CF;
CF;
CF;
CF;
CF;
CF3
CF3

o
ny
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CH,
CH;
CHs
CH;3

- 37 -

4-(4-Cl-Ph)
4-(3-CF5-Ph)
4-(4-CF3-Ph)
4-(4-OCF3-Ph)
4-(4-t-Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl,-Ph)
4-(3,5-Cl,-Ph)
4-(2-CF3-Ph)
4-(4-OCHs-Ph)
4-(4-SCHg-Ph)
4-(3-OCHgs-Ph)
4-(3-CI-Ph)
4-(3,4-Cl,-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-CI-Ph)
4-(3-CF;-Ph)
4-(4-CF5-Ph)
4-(4-OCF3-Ph)
4-(4-1-Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl,-Ph)
4-(3,5-Cl,-Ph)
4-(2-CF3-Ph)
4-(4-OCHj;-Ph)
-(4-SCHjs-Ph)
-(3-OCHj3-Ph)
-(3-ClI-Ph)
-(3,4-Cl-Ph)
-(3-Cl-4-F-Ph)
-(4-F-Ph)
-(4-CI-Ph)
-(3-CF;-Ph)

-

4-
4-
4-
4-
4-
4-
4-
4-
4-(4-CF4-Ph)

------
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1.126
127
128
129
130
431
132
133
134
135
136
137
138
139
140
141
142
143
144
145
146
147
148
149
150
151
152
153
154
155
156
157
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Cl
Ci
Cl
Cl
Ci
Cl
Cl
Ci
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Ci
Cl
Cl
Ci
Ci
Cl
Cl
Cl
Ci
Cl
Cl

I r ¥ r rrTrIIrrxrrIrIrrIrrrIrIrIIIIrIxrrrxIx>II XTI T ITIT T

CH,
CH,
CH;
CHs
CH;
CHj
CHj;
CH;3
CH,
CH,3
CH,
OCHs
OCHg,
OCH;
OCHj4
OCH;
OCH;
OCH3,
OCHjs
OCHjs
OCH;
OCH3
OCHjs
OCHj,
OCHj
OCHj;
CF;
CF3
CF3
CF;
CF;
CF;
CF;

-38-

4-(4-OCF;-Ph)
4-(4-t-Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl-Ph)
4-(3,5-Cl,-Ph)
4-(2-CF3-Ph)
4-(4-OCHj-Ph)
4-(4-SCH5-Ph)
4-(3-OCH3-Ph)
4-(3-Cl-Ph)
4-(3,4-Cl,-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-Ci-Ph)
4-(3-CF3-Ph)
4-(4-CF5-Ph)
4-(4-OCF3-Ph)
4-(4-t-Buty!-Ph)
4-(2,4-Cl-Ph)
4-(3,5-Cl-Ph)
4-(2-CF35-Ph)
4-(4-OCHj3-Ph)
4-(4-SCHj;-Ph)
4-(3-OCHj3-Ph)
4-(3-ClI-Ph)
4-(3,4-Cl,-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-Cl-Ph)
4-(3-CF3-Ph)
4-(4-CF3-Ph)
4-(4-OCF3-Ph)
4-(4-t-Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl,-Ph)

------
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.159
.160
161

162
163
.164
.165
.166
167
.168
.169
170
71

172
173
174
175
176
A77
178
179
.180
181
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.184
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.186
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190
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Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Ci
Cl
Cl
Cl
Cl

Cl
Ci
Cl
Cl
Cl
Ci
Cl
Cl
Cl
Ci
Cl
Ci
o]
Cl

Ci
Cl
Cl

I T T I I I I =T

CHy
CHs
CH;
CH;s
CHs
CHs
CHs
CH;s
CHs
CHs
CH;
CHg
CHs
CHs
CHs
CH,
CHj
CH;
CH;
CH;s
CH,
CH;s
CH,
CHy
CHs

CF‘S
CF;
CF;
CF;
CF;
CF;

CF;

I I X T X I X* * X I * X T I X

CHs
CH;
CHj
CHs
CHs
CH;
CHs
CHs
CH;s
CHj

-39 -

4-(3,5-Cl-Ph)
4-(2-CF5-Ph)
4-(4-OCHg-Ph)
4-(4-SCH,-Ph)
4-(3-OCH;-Ph)
4-(3-CI-Ph)
4-(3,4-Cl,-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-CI-Ph)
4-(3-CF5-Ph)
4-(4-CF3-Ph)
4-(4-OCF3-Ph)
4-(4-t-Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl,-Ph)
4-(3,5-Cl,-Ph)
4-(2-CF5-Ph)
4-(4-OCH5-Ph)
4-(4-SCH4-Ph)
4-(3-OCHj;-Ph)
4-(3-CI-Ph)
4-(3,4-Cl,-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-CI-Ph)
4-(3-CF4-Ph)
4-(4-CF5-Ph)
4-(4-OCF3-Ph)
4-(4-t-Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl-Ph)
4-(3,5-Cl-Ph)
4-(2-CF5-Ph)
4-(4-OCHg-Ph)

......

------
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1.192
1.193
1.194
1.195
1.196
1.197
1.198
1.199
1.200
1.201
1.202
1.203
1.204
1.205
1.206
1.207
1.208
1.209
1.210
1.211
1.212
1.213
1.214
1.215
1.216
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Cl
Cl
Cl
Cl
Ci
Cl
Ci
Cl
C
Cl
Cl
Cl
Cl
Ci
Ci
Cl
Cl
Cli
Cl
Ci
Cl
Ci
Cl
Cl
Cl
Ci
Cl
Cl
Cli
Cl
Cl
Cl
Cl

CHa
CHa
CHjs
CH;
CHjs
CHs
CHs
CHs
CH;,
CH,
CH,
CHs
CHs
CHjs
CHs
CHjs
CH;
CH,
CHs
CHj
CHs
CHj
CHjs
CH;
CHj
CH;
CH;,
CH;
CHs
CHs
CH;
CH,
CH;

CH,
CH;
CHs
CH;
CHs
OCH,
OCHj
OCH,
OCHj
OCH,
OCH,
OCHj
OCH,
OCHj
OCH,
OCHs
OCH,
OCH,
OCH
OCH,
CFs
CFs
CFs
CFs
CFs
CF;
CFq
CF;
CF4
CFs
CFs
CFs
CFs

-40 -

4-(4-SCH;-Ph)
4-(3-OCHj;-Ph)
4-(3-Cl-Ph)
4-(3,4-Cl,-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-CI-Ph)
4-(3-CF3-Ph)
4-(4-CF4-Ph)
4-(4-OCF3-Ph)
4-(4-t-Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl,-Ph)
4-(3,5-Cl,-Ph)
4-(2-CF3-Ph)
4-(4-OCH,-Ph)
4-(4-SCH3-Ph)
4-(3-OCH,-Ph)
4~(3-CI-Ph)
4~(3,4-Cl,-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-CI-Ph)
4-(3-CFs-Ph)
4-(4-CF4-Ph)
4-(4-OCF5-Ph)
4-(4-t-Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl,-Ph)
4-(3,5-Cl-Ph)
4-(2-CF3-Ph)
4-(4-OCH;-Ph)
4-(4-SCH;-Ph)
4-(3-OCH;-Ph)
4-(3-CI-Ph)

------
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1.225
1.226
1.227
1.228
1.229
1.230
1.231
1.232
1.233
1.234
1.235
1.236
1.237
1.238
1.239
1.240
1.241
1.242
1.243
1.244
1.245
1.246
1.247
1.248
1.249
1.250
1.251
1.252
1.253
1.254
1.255
1.256
1.257

Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Ci
Cl
Cl
Cl
Ci
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl

Cl
Ci
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Ci
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Ci
Gl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl

Cl
Cl
Cl

CHjs
CHs
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CF,
CF;

I r X r r r r r r X I I I I X

CH;
CHs
CH,
CHs
CHs
CHs
CHs
CHj
CHs
CHs
CHs
CHs
CH;
CH;
CHa
OCHg

- 41 -

4-(3,4-Cl-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-CI-Ph)
4-(3-CF3-Ph)
4-(4-CF4-Ph)
4-(4-OCF3-Ph)
4-(4-t-Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl,-Ph)
4-(3,5-Clo-Ph)
4-(2-CF3-Ph)
4-(4-OCH,-Ph)
4-(4-SCHy-Ph)
4-(3-OCHj,-Ph)
4-(3-CI-Ph)
4-(3,4-Clp-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-Cl-Ph)
4-(3-CF5-Ph)
4-(4-CF4-Ph)
4-(4-OCF3-Ph)
4-(4--Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl,-Ph)
4-(3,5-Cl,-Ph)
4-(2-CF3-Ph)
4-(4-OCH,-Ph)
4-(4-SCH3-Ph)
4-(3-OCHs-Ph)
4-(3-CI-Ph)
4-(3,4-Cl,-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)

------
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1.258
1.259
1.260
1.261
1.262
1.263
1.264
1.265
1.266
1.267
1.268
1.269
1.270
1.271
1.272
1.273
1.274
1.275
1.276
1.277
1.278
1.279
1.280
1.281
1.282
1.283
1.284
1.285
1.286
1.287
1.288
1.289
1.290

Cl
Ci
Ci
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Ci
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Ci
Cl

C
Cl
C
Cl
Cl
Cl
Cl
Ci
Cl
C
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Ci
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Ci
Cl
Cl
Cl
Ci
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
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CH4
CHa
CH;
CHj

OCH;
OCH;3
OCHjs
OCH;
OCHg
OCH;
OCH;3
OCHj3
OCH;
OCH;
OCHa,
OCH;4
OCH;,
OCH;
CFs;
CF;
CF;
CF;
CF,
CF;
CF3
CF;
CF3
CF;
CF;
CF,
CF;
CF3
CF3

I T X X

-42 -

4-(4-CI-Ph)
4~(3-CF3-Ph)
4-(4-CF5-Ph)
4-(4-OCF4-Ph)
4-(4-1-Butyl-Ph)
4-(2,4-Clo-Ph)
4-(3,5-Cl,-Ph)
4-(2-CF3-Ph)
4-(4-OCHj;-Ph)
4-(4-SCHa-Ph)
4-(3-OCHjs-Ph)
4-(3-CI-Ph)
4-(3,4-Cly-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-C\-Ph)
4-(3-CF5-Ph)
4-(4-CF3-Ph)
4-(4-OCF4-Ph)
4-(4-t-Butyl-Ph)
4~(2,4-Cl,-Ph)
4~(3,5-Clp-Ph)
4-(2-CF3-Ph)
4-(4-OCH3-Ph)
4-(4-SCH;-Ph)
4-(3-OCHjy-Ph)
4-(3-CI-Ph)
4-(3,4-Cl,-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-CI-Ph)
4-(3-CF5-Ph)
4-(4-CF5-Ph)

vseos noa



P1/5-30867/P1

1.291
1.292
1.293
1.294
1.295
1.296
1.297
1.298
1.299
1.300
1.301
1.302
1.303
1.304
1.305
1.306
1.307
1.308
1.309
1.310
1.311
1.312
1.313
1.314
1.315
1.316
1.317
1.318
1.319
1.320
1.321
1.322
1.323

Cl
Cl
Cl
Ci
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Ci
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Ci
Cl
Ci
Cl

Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Ci
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl

Cl
Ci
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Ci
Cl

CHs
CHj;

CHs

CHs
CH,
CH;,
CHs
CH,
CHs
CHjs
CHs
CH,
CH;
CH;s
CHjs
CHj
CHs
CHs
CH;s
CHs
CH,
CH;
CHs
CHj;
CHs
CHg
CHs
CHs
CHs
CHs
CHj
CHs
CH;

I I r T T T I I I I T

CHs
CH;s
CH;s
CHs
CHs
CHs
CHj;
CHs
CHs
CHs
CHs
CH;s
CH;
CHs
CHjs
OCHg
OCHj;
OCHjs
OCH;
OCHgs
OCH;
OCH;5

-43 -

4-(4-OCF;-Ph)
4-(4-t-Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl-Ph)
4-(3,5-Cl,-Ph)
4-(2-CF4-Ph)
4-(4-OCHj,-Ph)
-(4-SCHa-Ph)
-(3-OCHj-Ph)
-(3-CI-Ph)
-(3,4-Cl,-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-CI-Ph)
4-(3-CF5-Ph)
4-(4-CF3-Ph)
4-(4-OCF3-Ph)
4-(4-t-Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl,-Ph)
4-(3,5-Cl-Ph)
4-(2-CF4-Ph)
4-(4-OCH;-Ph)
4-(4-SCH3-Ph)
4-(3-OCH;-Ph)
4~(3-CI-Ph)
4-(3,4-Cl,-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
-
4-(
4-(
4+
4
a-(

4-
4-
4-
4-

4-Cl-Ph)
3-CF5-Ph)
4-CF3-Ph)
4-OCF;-Ph)
4-t-Butyl-Ph)
2,4-Cl,-Ph)

------
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1.324
1.325
1.326
1.327
1.328
1.329
1.330
1.331
1.332
1.333
1.334
1.335
1.336
1.337
1.338
1.339
1.340
1.341
1.342
1.343
1.344
1.345
1.346

Cl
Cl

Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Ci
Ci
Cl
Cl
Cl
Cl

Cl
Cl

Cl
Cl
Ci
Cl
Cl
Cl
Cl
Ci
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
ci
Cl
Cl
Ci
Cl
Cl

CHs
CH;
CHs
CHs
CHs
CH;
CHs
CH,
CHs
CH;
CHs
CH,
CHs
CH;
CHs
CHs
CH;
CH,
CH,3
CHj,
CHs
CHgs
CH;

OCHjs
OCH;
OCHjs
OCHs;
OCHjs
OCH;
OCHj;
OCHj,
CF;
CF;
CF;
CF;
CF;
CF;
CF3
CF3
CF3
CF,
CF3
CF3
CF3
CF3
CF3

-44 -

4-(3,5-Cl,-Ph)
4-(2-CF3-Ph)
4-(4-OCH3-Ph)
4-(4-SCH3-Ph)
4-(3-OCH4-Ph)
4-(3-CI-Ph)
4-(3,4-Cl,-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-C-Ph)
4-(3-CFs-Ph)
4-(4-CF3-Ph)
4-(4-OCF-Ph)
4-(4--Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl,-Ph)
4-(3,5-Clp-Ph)
4-(2-CF5-Ph)
4-(4-OCHj3-Ph)
4-(4-SCHs-Ph)
4-(3-OCH3-Ph)
4-(3-CI-Ph)
4-(3,4-Cl,-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)

------
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Tabelle 2
X, N | a R,
N
X

Nr. Xy Xz Ry R, Rs Phys. Daten
2.1 F F H CHs 4-(4-F-Ph)
2.2 F F H CHs 4-(4-ClI-Ph)
2.3 F F H CH, 4-(3-CF3-Ph)
2.4 F F H CH, 4-(4-CF3-Ph)
2.5 F F H CH, 4-(4-OCF;-Ph)
2.6 F F H CH, 4-(4-t-Butyl-Ph)
27 F F H CHa 4-(2,4-Cl,-Ph)
2.8 F F H CH; 4-(3,5-Cl,-Ph)
29 F F H CHs 4-(2-CF3-Ph)
2.10 F F H CH, 4-(4-OCH3-Ph)
2.11 F F H CH, 4-(4-SCH;-Ph)
212 F F H CH, 4-(3-OCH;-Ph)
213 F F H CH; 4-(3-Cl-Ph)
2.14 F F H CHs 4-(3,4-Cl,-Ph)
2.15 F F H CH, 4-(3-Cl-4-F-Ph)
2.16 F F H OCH;  4-(4-F-Ph)
217 F F H OCH;  4-(4-CiI-Ph) 151-152°C
2.18 F F H OCH;  4-(3-CF;-Ph) 117-118°C
2.19 F F H OCH;  4-(4-CF3-Ph) 145-146°C
2.20 F F H OCH;  4-(4-OCF;-Ph) 109-111°C
2.21 F F H OCH;  4-(4-t-Butyl-Ph)
2.22 F F H OCH;  4-(2,4-Cl,-Ph)
2.23 F F H OCH;  4-(3,5-Cl,-Ph) 210-211°C
2.24 F F H OCH;  4-(2-CF5-Ph)
2.25 F F H OCH;  4-(4-OCH;-Ph)
2.26 F F H OCH;  4-(4-SCHs;-Ph)
2.27 F F H OCH;  4-(3-OCHs-Ph)

------

------
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2.28
2.29
2.30
2.3
2.32
2.33
2.34
2.35
2.36
2.37
2.38
2.39
2.40
2.41
2.42
243
2.44
2.45
2.46
2.47
2.48
2.49
2.50
2.51
2.52
2.53
2.54
2.55
2.56
2.57
2.58
2.59
2.60
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CHs
CHs
CH;,
CH,
CH;s
CHs
CHj
CH;
CHs
CHa,
CHj;
CHj
CHs
CH;

OCHgs
OCHj,
OCHj3
OCH;
CFs
CF3
CF,
CF3
CF;
CF;
CF;
CF;
CF;
CF;
CF;
CF;
CF3
CF3
CF3

I r I X r r r I I r* I T I I

- 46 -

4-(3-CI-Ph)
4-(3,4-Cl>-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-Br
4-(4-F-Ph)
4-(4-Cl-Ph)
4-(3-CF3-Ph)
4-(4-CF5-Ph)
4-(4-OCF;-Ph)
4-(4-t-Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl,-Ph)
4-(3,5-Cl-Ph)
4-(2-CF3-Ph)
4-(4-OCHs-Ph)
4-(4-SCH;-Ph)
4-(3-OCHs-Ph)
4-(3-CiI-Ph)
4-(3,4-Cl>-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-CI-Ph)
4-(3-CF3-Ph)
4-(4-CF5-Ph)
4-(4-OCF;-Ph)
4-(4-1-Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl-Ph)
4-(3,5-Cl,-Ph)
4-(2-CF3-Ph)
4-(4-OCHjs-Ph)
4-(4-SCH3-Ph)
4-(3-OCHjs-Ph)
4-(3-Cl-Ph)
4-(3,4-Cl>-Ph)

196-197°C
165-166°C

*e re3e
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2.61
2.62
2.63
2.64
2.65
2.66
2.67
2.68
2.69
2.70
2.71
2.72
2.73
2.74
2.75
2.76
2.77
2.78
2.79
2.80
2.81
2.82
2.83
2.84
2.85
2.86
2.87
2.88
2.89
2.90
2.91
2.92
2.93
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CH;s
CHs
CH,
CH;
CHs
CHj
CHs
CHs
CHs
CHj;
CHs
CHs
CHg
CH,
CHs
CH3
CHs
CH;
CHjs
CHs
CHg
CH;
CHs
CHs
CHs
CH;
CHs
CH;s
CHs
CHs
CHs
CH3
CHs

CHjs
CHs
CHa
CHs
CHs
CH;
CHs
CHs
CHs
CHs
CHj
CHs
CHs
CH,
CHs
OCH;,
OCHgs
OCH;,
OCH;,
OCHg
OCHa,
OCHg
OCHjs
OCH;
OCH;
OCHg
OCHjs
OCHg
OCHj;
OCHg
CF;
CF;

......
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4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-Cl-Ph)
4-(3-CF;-Ph)
4-(4-CF;-Ph)
4-(4-OCF3-Ph)
4-(4-t-Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl>-Ph)
4-(3,5-Cl>-Ph)
4-(2-CF3-Ph)
4-(4-OCH,-Ph)
4-(4-SCHj-Ph)
4-(3-OCHs;-Ph)
4-(3-Cl-Ph)
4-(3,4-Cl-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-CI-Ph)
4-(3-CF5-Ph)
4-(4-CF;-Ph)
4-(4-OCF5-Ph)
4-(4-t-Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl,-Ph)
4-(3,5-Cl,-Ph)
4-(2-CF5-Ph)
4-(4-OCHjs-Ph)
4-(4-SCHs-Ph)
4-(3-OCHjs-Ph)
4-(3-CI-Ph)
4-(3,4-Cl,-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-Cl-Ph)
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CH,
CH;
CHs
CH,
CH;

-48 -

4-(3-CF4-Ph)
4-(4-CF4-Ph)
4-(4-OCF3-Ph)
4-(4-t-Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl,-Ph)
4-(3,5-Cl,-Ph)
4-(2-CF5-Ph)
4-(4-OCHa-Ph)
4-(4-SCH,-Ph)
4-(3-OCHj-Ph)
4-(3-Cl-Ph)
4-(3,4-Cl-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-CI-Ph)
4-(3-CF-Ph)
4-(4-CF4-Ph)
4-(4-OCF5-Ph)
4-(4-t-Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl,-Ph)
4-(3,5-Cl,-Ph)
4-(2-CF4-Ph)
4-(4-OCH3-Ph)
4-(4-SCH,-Ph)
4-(3-OCH4-Ph)
4-(3-Cl-Ph)
4-(3,4-Cl-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-CI-Ph)
4-(3-CF3-Ph)
4-(4-CF3-Ph)
4-(4-OCF4-Ph)



P1/5-30867/P1

2.127
2.128
2.129
2.130
2.131
2132
2.133
2.134
2.135
2.136
2137
2.138
2.139
2.140
2.141
2.142
2.143
2.144
2.145
2.146
2.147
2.148
2.149
2.150
2.151
2.152
2.153
2.154
2.155
2.156
2.157
2.158
2.159

M M M M M M M M M M M M M M M M M M TN M M TN MMM TN M M M M M T

Cl
Cl
Ci
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Ci
Cl
Ci
Cl
Cl
Ci
Cl
Ci
Cl
Cl
Ci
Cl
Cl
Ci
Cl
Ci
Ci
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Cl
Ci
Ci

I r r r I rIrITITIIIITITIXT I I I I I XrIrIIxrITITIxIXTIT X IT I T I I X

CHs
CHs
CHs
CHs
CHs
CHs
CHs
CHs
CHs
CHs
OCH,
OCH,
OCHs
OCHs
OCHs
OCH,
OCH,
OCH,
OCH;
OCH;
OCH,
OCH;
OCH,
OCHs
OCHs
CFs
CF;
CF;
CF3
CF,
CF3
CF3
CF;
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4-(4-t-Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl,-Ph)
4-(3,5-Cl,-Ph)
4-(2-CF3-Ph)
4-(4-OCH;-Ph)
4-(4-SCH,;-Ph)
4-(3-OCHs;-Ph)
4-(3-Cl-Ph)
4-(3,4-Cl-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-C\-Ph)
4-(3-CF3-Ph)
4-(4-CF3-Ph)
4-(4-OCF3-Ph)
4-(4-t-Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl-Ph)
4-(3,5-Cl,-Ph)
4-(2-CF5-Ph)
4-(4-OCHjs-Ph)
4-(4-SCH;-Ph)
4-(3-OCH;-Ph)
4-(3-ClI-Ph)
4-(3,4-Cl,-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-Cl-Ph)
4-(3-CF3-Ph)
4-(4-CF5-Ph)
4-(4-OCF4-Ph)
4-(4-t-Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl-Ph)
4-(3,5-Cl,-Ph)
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CHs
CHs
CHs
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4-(2-CF3-Ph)
4-(4-OCHs-Ph)
4-(4-SCH;-Ph)
4-(3-OCHj;-Ph)
4-(3-CI-Ph)
4-(3,4-Ci,-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-Cl-Ph)
4-(3-CF5-Ph)
4-(4-CF5-Ph)
4-(4-OCF;-Ph)
4-(4-t-Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl-Ph)
4-(3,5-Cl-Ph)
4-(2-CF5-Ph)
4-(4-OCHj5-Ph)
4-(4-SCH,;-Ph)
4-(3-OCHs-Ph)
4-(3-ClI-Ph)
4-(3,4-Cl»-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-ClI-Ph)
4-(3-CF5-Ph)
4-(4-CF3-Ph)
4-(4-OCF3-Ph)
4-(4-t-Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl,-Ph)
4-(3,5-Cl-Ph)
4-(2-CF;-Ph)
4-(4-OCHj3-Ph)
4-(4-SCH;-Ph)
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CHs
CHs
CHs
CHs
CHs
CHa
CHs
CHs
CHas
CHs
CHjs
CHj
CHs
CHs
CHjs
CHs
CH;
CHs
CHs
CHjs
CH;
CH;
CHs
CH;
CHs
CHs
CH;
CH,
CHj
CHs
CHs
CH;
CHs

CHs
CHs
CHs
CHs
OCH;,
OCHj,4
OCH;
OCHgs
OCH;
OCH;4
OCHg
OCHj;
OCH;
OCHj;
OCHj;
OCH3
OCH;,
OCH;
OCHj,
CF;
CF;
CF;
CF;
CF;
CF;
CF;
CF;
CF;
CF;
CF;
CF;
CF;
CF;
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4-(3-OCHj;-Ph)
4-(3-CI-Ph)
4-(3,4-Cl,-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-Cl-Ph)
4-(3-CF3-Ph)
4-(4-CF5-Ph)
4-(4-OCF3-Ph)
4-(4-t-Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl,-Ph)
4-(3,5-Cl,-Ph)
4-(2-CF;-Ph)
4-(4-OCHg-Ph)
4-(4-SCHa-Ph)
4-(3-OCHs;-Ph)
4-(3-CI-Ph)
4-(3,4-Cl,-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-CI-Ph)
-(3-CF3-Ph)
-(4-CF3-Ph)
-(4-OCF3-Ph)
-(4-t-Butyl-Ph)
-(2,4-Cl,-Ph)
4-(3,5-Cl,-Ph)
4-(2-CF3-Ph)
4-(4-OCHg-Ph)
4-(4-SCH3-Ph)
4-(3-OCH;-Ph)
4-(3-Cl-Ph)
4-(3,4-Cl,-Ph)

4-
4-
4-
4-
4-

------
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CHs
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CH,
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CH,
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CH;
CH;
CH,3
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OCH;
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4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-CI-Ph)
4-(3-CF4-Ph)
4-(4-CF4-Ph)
4-(4-OCF3-Ph)
4-(4-t-Butyl-Ph)
4~(2,4-Cl,-Ph)
4~(3,5-Cl-Ph)
4~(2-CF4-Ph)
4-(4-OCHa3-Ph)
4-(4-SCHj4-Ph)
4-(3-OCHy-Ph)
4-(3-CI-Ph)
4-(3,4-Cl-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-CI-Ph)
4-(3-CF4-Ph)
4-(4-CF3-Ph)
4-(4-OCF4-Ph)
4-(4-t-Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl,-Ph)
4-(3,5-Cl,-Ph)
4-(2-CF5-Ph)
4-(4-OCHg-Ph)
4-(4-SCH4-Ph)
4-(3-OCH3-Ph)
4-(3-CI-Ph)
4-(3,4-Cl,-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-CI-Ph)
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4-(3-CF3-Ph)
4-(4-CF4-Ph)
4-(4-OCFy-Ph)
4-(4-t-Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl,-Ph)
4-(3,5-Cl-Ph)
4-(2-CF4-Ph)
4-(4-OCH;-Ph)
4-(4-SCHj-Ph)
4-(3-OCHg-Ph)
4-(3-CI-Ph)
4-(3,4-Cl,-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-CI-Ph)
4-(3-CF4-Ph)
4-(4-CF3-Ph)
4-(4-OCF4-Ph)
4-(4-t-Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl,-Ph)
4-(3,5-Cl,-Ph)
4-(2-CF4-Ph)
4-(4-OCHy-Ph)
4-(4-SCH3-Ph)
4-(3-OCHa-Ph)
4-(3-CI-Ph)
4-(3,4-Cl,-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-CI-Ph)
4-(3-CF4-Ph)
4-(4-CF3-Ph)
4-(4-OCF4-Ph)

......

------
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CHs
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CHs
CHs
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CH;s
CHjs
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CHs
CHs
CHs
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CHs
CH,
CHs
CH,
CH,
CHs
CH,
CH3
CHs
CH,
CH,
CHs
CHj
CHs
CH;s
OCHg
OCHg
OCH;
OCH;,
OCH;
OCH;,
OCH;,
OCH;s
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4-(4-t-Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl,-Ph)
4-(3,5-Cl,-Ph)
4-(2-CF5-Ph)
4-(4-OCHg-Ph)
4-(4-SCHg-Ph)
4-(3-OCHs-Ph)
4-(3-CI-Ph)
4-(3,4-Cl,-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-CI-Ph)
4-(3-CF4-Ph)
4-(4-CF4-Ph)
4-(4-OCF-Ph)
4-(4-t-Butyl-Ph)
4-(2,4-Clo-Ph)
4-(3,5-Cl,-Ph)
4-(2-CF4-Ph)
4-(4-OCH3-Ph)
4-(4-SCH;-Ph)
4-(3-OCH4-Ph)
4-(3-CI-Ph)
4-(3,4-Cl-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-CI-Ph)
4-(3-CF5-Ph)
4-(4-CF4-Ph)
4-(4-OCF3-Ph)
4-(4-t-Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl,-Ph)
4-(3,5-Cl,-Ph)
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Cl
Cl
Cl
Cl
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Cl
Cl
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CHs
CHs
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CHa
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CHs
CHg
CHs
CHj
CH;s
CHjs
CHj,
CH,
CHs
CHs
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OCH;
OCH;
CF;
CF;
CF;
CFj
CF3
CF;
CF;
CF;
CF;
CF;
CF;
CFy
CF;
CF;
CF;
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4-(2-CF3-Ph)
4-(4-OCHj3-Ph)
4-(4-SCHj3-Ph)
4-(3-OCHj5-Ph)
4-(3-Cl-Ph)
4-(3,4-Cl,-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-(4-F-Ph)
4-(4-Cl-Ph)
4-(3-CF;-Ph)
4-(4-CF;-Ph)
4-(4-OCF3-Ph)
4-(4-t-Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl,-Ph)
4-(3,5-Cl,-Ph)
4-(2-CF3-Ph)
4-(4-OCHj-Ph)
4-(4-SCH;-Ph)
4-(3-OCHa-Ph)
4-(3-Cl-Ph)
4-(3,4-Ci,-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)

------
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Tabelie 3
X‘
N=N Rn
Y—1
Nl X X Xs Y Z Rn Phys. Daten"
31 CI H CI N CH 4-OPh MH*: 394
32 C H C N CH 4CF,
33 C H C N CH 4-(3-CFs-Ph)
34 CIl H CI N CH 4-(4-CFsPh) MH*: 446
35 C H C N CH 4(24-ClPh) MH" 446
36 C H C N CH 24cCh MH*: 369.9
37 F F H N CH 4-(4-CHsPh) MH"*: 360
38 F F H N CH 4-Oph MH": 362.1
39 F F H N CH 4tButyl MH"*: 362.1
310 F F H N CH 26F MH*: 305.9
311 F F H N CH 24Clh MH*: 338
312 F F H N CH 4-(4-Cl-Ph) 217-224°C
313 F F H N CH 4-(3-CFs+Ph) 193-194°C
8314 F F H N CH 4-(24Cl-Ph) 214-215°C
315 F F H N CH 4(4-OCF;-Ph) 225-230°C
316 F F H N CH 4-(4-CFy-Ph) 243-245°C
377 F F H N CH 4Br 180-181°C
318 F F H N CH 4-(4-F-Ph) 195-197°C
319 F F H N CH 4-(3-CH4-F-Ph) 218-220°C
320 F F H N CH 4-(35CkPh)  205-207°C
321 F F H N CH 4-(4-SCHs-Ph)  199-201°C
322 F F H N CH 4«3-C-Ph) 185-187°C
323 F F H N CH 4-3-OCHs-Ph) 181-183°C
8324 F F H N CH 4-(4-tBu-Ph) 206-207°C
325 F F H N CH 4-(4-OCHs-Ph) 226-229°C
326 F F H N CH 4-34Cl-Ph) 235-237°C
327 F F H N CH 4-(2-CFs-Ph) 151-153°C
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4-Br
4-(4-F-Ph)
4-(4-CI-Ph)
4-(3-CF3-Ph)
4-(4-CF3-Ph)

4-(4-OCF5-Ph)
4-(4-t-Butyl-Ph)
4-(2,4-Cl,-Ph)
4-(3,5-Clp-Ph)

4-(2-CF4-Ph)

4-(4-OCH3-Ph)
4-(4-SCHa-Ph)
4~(3-OCHa-Ph)

4-(3-CI-Ph)

4-(3,4-Cl,-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)

167-169°C
207-209°C
216-218°C
194-195°C
230-232°C
199-202°C
187-189°C
267-269°C
213-214°C
164-155°C
188-191°C
212-214°C
168-170°C
177-180°C
261-263°C
236-237°C

Y MH™: Molekilpeak aus LC-MS-Messungen; °C: Schmelzpunkt
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Tabelle 4
vy
|
N
Xs X,

Nr. Xi Xo Xs Y Z Rn Phys. Daten’
4.1 Cil H Cl N CH 4-OPh MH": 394
4.2 Cl H Cl N CH 4-CF; MH": 369.9
4.3 Ct H Ctl N CH 4-(3-CF;-Ph) MH": 446
4.4 Ct H Cl N CH  4-(4-CFi-Ph) MH": 446
4.5 Ci H Cl N CH 4-(2,4-Cl,-Ph) MH*: 446
4.6 Cl H Cl N CH 2,4-Cl, MH": 369.9
4.7 Ci H Ct N CH 4-(4-CI-Ph) MH*: 411.9
48 C H C N CH 4tButyl MH": 357.9
4.9 Cl H Cl N CH  4-(4-CH;-Ph) MH": 392
410 Cl H CIl N CH 2,6-F; MH*: 337.9
411 F F H N CH 4-CF; MH": 337.9
412 F F H N CH 4-(4CHsPh)  MH": 360
413 F F H N CH 4-(4-Cl-Ph) MH*: 380
414 F F H N CH 4-(3CF+Ph)  MH":414.1
415 F F H N CH  4-(4-CF;-Ph) MH*: 414.1
416 F F H N CH 4-OPh MH": 362
417 F F H N CH  4-t-Buty! MH*: 326.1
418 F F H N CH 4-(2,4-Cl,-Ph) MH": 413.9
419 F F H N CH 2,6-F; MH*: 306
420 F F H N CH 2,4-Cl; MH": 337.9
421 F F H N CH 4-Br 179-180°C
422 F F H N CH 4-(4-F-Ph) 172-173°C
423 F F H N CH  4-(4-OCHs;-Ph) 139-140°C
424 F F H N CH 4-(4-tBu-Ph) 210-211°C
425 F F H N CH  4-(3-OCHj;-Ph) 193-194°C
426 F F H N CH 4-(2-CF;-Ph) 193-194°C
427 F F H N CH 4-(3Ci4-F-Ph) 187-188°C
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4.28
4.29
4.30
4.31
4.32
433
4.34
4.35
4.36
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N

N

CH
CH
CH
CH
CH
CH
CH
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4-(3-Cl-Ph)
4-(3,5-Cl,-Ph)
4-(4-Cl-Ph)
4-(3-CF;-Ph)
4-(4-CF3-Ph)
4-(4-OCF;-Ph)
4-(3,4-Cl,-Ph)
4-(3-Cl-4-F-Ph)
4-Br

213-215°C
197-199°C
189-190°C
155-156°C
193-194°C
159-160°C
208-209°C
203-204°C

------

Y MH™: Molekilpeak aus LC-MS-Messungen; °C: Schmeizpunkt

------
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Tabelle 5
X1
N=N
R
N—, R,
X,
Nr. Xe Xoa Xa Ry Phys. Daten
5.1 Ct H Cl  5-(4-Phenylthiazol-2-yl)
5.2 Cl H Cl  6-(Benzofuran-5-yl)
53 Cl H Cl  5-(Thiazol-2-yl)
5.4 Ci H CiI 6-(Benzothiazol-2-yl)
5.5 F H  5-(Thiazol-2-y!)
5.6 F H 6-(4-Phenylthiazol-2-yl)
5.7 Cl H ClI 6-(4-Phenylthiazol-2-yl)
5.8 F F H  5-(Indol-3-yl)
5.9 ct H CI 5-(Indol-3-yl)
510 CI H ClI 6-(Indol-3-yl)
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Tabelle 6
X1
N @
; L
X2 Noy?Sa

Nr. Xt X R A Phys. Daten

6.1 F F 4l =C
6.2 F F 4F C=
6.3 F F  4CH; c=C
6.4 F F 4CF, c=C
6.5 F F 3-CF c=C
6.6 F F 4-OCF; c=C
6.7 F F 2<Cl C=
6.8 F F 3l c=C
6.9 F F 2F =
6.10 F F H c=C
6.11 F F 4-OCHj, c=C
6.12 F F 4-O(CH3)sCH3 c=C
6.13 F F 4-O(CH2).CH34 c=C
6.14 F F 4-O(CH_)sCH3; c=C
615 F F  4-(CH,),CHs c=C
6.16 F F 4-CH,CH; C=
6.17 F F 4-(CH2)sCHgz C=
618 Cl CI 4-Cl c=C
6.19 Ccl Cl 4-F c=C
620 Cl Cl 4-CHg c=C
6.21 C! Cl 4-OCF, C=
622 Cl ClI 4-CF c=C
6.23 ct c 2« c=C
624 CI Cl 2F c=C
625 Cl CI H c=C
626 Cl Cl 4-OCH; c=C
6.27 Cl  Cl  4-O(CH,)sCHj c=C
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6.28
6.29
6.30
6.31

6.32
6.33
6.34
6.35
6.36
6.37
6.38
6.39
6.40
6.41

6.42
6.43
6.44
6.45
6.46
6.47
6.48
6.49
6.50
6.51

6.52
6.53
6.54
6.55
6.56
6.57
6.58
6.59
6.60
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4-O(CHz):CHs
4-O(CH3)sCHs
4- (CH2).CH;
4-CH,CH,
4-(CH2)sCHs
4-Cl

3-Cl

4-F

4-CHgs
3,4-Cl,
4-CF,

3-CF3

2-Ci

2-F

H

4-OCF;
4-OCHs
4Cl

4F

4-CHy
4-CF4

2-Cl

2-F

H

4-OCF3
4-OCH3,

3-Ci

4-Br

4-Cl

4-F

4-CHs
4-CFy

2.Cl

c=C

c=C

c=C

c=C

Cc=C

CH=CH
CH=CH
CH=CH
CH=CH
CH=CH
CH=CH
CH=CH
CH=CH
CH=CH
CH=CH
CH=CH
CH=CH
CH=CH
CH=CH
CH=CH
CH=CH
CH=CH
CH=CH
CH=CH
CH=CH
CH=CH

O OO0 OO0 O0Oo

......

135-140°C
86-89°C

94-97°C

112-115°C

132-137°C
147-150°C

------
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6.61
6.62
6.63
6.64
6.65
6.66
6.67
6.68
6.69
6.70
6.71
6.72
6.73
6.74
6.75
6.76
6.77
6.78
6.79
6.80
6.81
6.82
6.83
6.84
6.85
6.86
6.87
6.88
6.89
6.90
6.91
6.92
6.93
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2-F

4-OCF3

4-OCHj5

3-Cl

4-Br

4-Cl

4-F

4-CHj,

4-CF3

2-Cl

2-F

H

4-OCF;

4-OCH,
4-[4-Fluorphenyl]
4-[4-Chlorphenyl]
4-{4-Methylphenyl]
4-[4-OCF5-phenyl]
4-[4-OCF3-phenoxy]
4-[4-CF3-phenyl)
4-{4-CF-phenoxy]
4-[2-CI-4-CF5-phenoxy]
4-[4-Chlorphenoxy)
4-[4-Fluorphenyl]
4-[4-Chlorphenyl]
4-[4-Methylphenyl]
4-[4-OCF3-phenyl]
4-{4-OCF4-phenoxy]
4-[4-CF3-phenyl]
4-[4-CF5-phenoxy]
4-[4-Chlorphenoxy]
3-Cl

ZOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOO

H

------

Harz

169-170°C

Harz
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6.94

6.95

6.96

6.97

6.98

6.99

6.100
6.101
6.102
6.103
6.104
6.105
6.106
6.107
6.108
6.109
6.110
6.111
6.112
6.113
6.114
6.115
6.116
6.117
6.118
6.119
6.120
6.121
6.122
6.123
6.124
6.125
6.126
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0000Q000QQQ0Q
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4-Br
4-Cl

4-CH,

4-CF;

2-Cl

2-F

H

4-OCF;

4-OCH,

3-Cl

4-Br

4-Ci

4-F

4-CHgs

4-CF3

2-Cl

2-F

H

4-OCF;

4-OCHj,4
4-[4-Fluorphenyl]
4-[4-Chlorphenyl]
4-[4-Methyiphenyl]
4-[4-OCFs-phenyl]

4-[4-OCF3-phenoxy)

4-[4-CF5-phenyl]
4-{4-CFy-phenoxy]

4-[4-Chlorphenoxy]

4-{4-Fluorphenyl]
4-{4-Chlorphenyl]
4-{4-Methylphenyl]
4-{4-OCF3-phenyl]

NH
NH
NH
NH
NH
NH
NH
NH
NH
NH
NH
NH
NH
NH
NH
NH
NH
NH
NH
NH
NH
NH
NH
NH
NH
NH
NH
NH
NH
NH
NH
NH
NH

------
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6.130
6.131
6.132
6.133
6.134
6.135
6.136
6.137
6.138
6.139
6.140
6.141
6.142
6.143
6.144
6.145
6.146
6.147
6.148
6.149
6.150
6.151
6.152
6.153
6.154
6.155
6.156
6.157
6.158
6.159
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4-{4-OCF3-phenoxy)
4-[4-CF3-phenyl]
4-[4-CF3-phenoxy]
4-[4-Chlorphenoxy]
3-Cl

4-Br

4-Cl

4-F

4-CHj

4-CF;

2-Cl

2-F

H

4-OCF;

4-OCH;,4

3-Cl

4-Br

4-Cl

4-F

4-CHgs

4-CF,

2-Cl

2-F

H

4-OCF5

4-OCHj4
4-[4-Fluorphenyl]
4-[4-Chlorphenyl]
4-[4-Methylphenyl]
4-{4-OCF5-phenyl]
4-[4-OCFs-phenoxy]
4-[4-CF3-phenyl]
4-[4-CF4-phenoxy]

NH

NH

NH

NH

NCH;
NCH;
NCH,
NCH;
NCH;
NCH;
NCH;,4
NCH;
NCH;
NCH;
NCH;
NCHj;
NCH3
NCH;z
NCH;3
NCH;
NCH;
NCH;
NCH;
NCH;5
NCH;
NCH;
NCH;
NCH;
NCH;
NCHj,
NCH;
NCH;
NCH,

ooooo
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6.160
6.161

6.162
6.163
6.164
6.165
6.166
6.167
6.168
6.169
6.170
6.171
6.172
6.173
6.174
6.175
6.176
6.177
6.178
6.179
6.180
6.181

6.182
6.183
6.184
6.185
6.186
6.187
6.188
6.189
6.190
6.191

6.192
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4-[4-Chlorphenoxy)
4-[4-Fluorphenyl]
4-[4-Chiorphenyl]
4-{4-Methylphenyl]
4-[4-OCF3-phenyl]
4-]4-OCF-phenoxy)
4-{4-CF3-phenyl]
4-[4-CF3-phenoxy]
4-[4-Chlorphenoxy)
3-Cl

4-Br

4-Cl

4-F

4-CH;

4-CF;

2-Cl

2-F

H

4-OCF;

4-OCHs3

3-Cl

4-Br

4-Cf

4-F

4-CH;

4-CF3

2-Cl

2-F

H

4-OCF;

4-OCHj,
4-{4-Fluorphenyl]
4-[4-Chlorphenyl]

NCH,3

NCH;

NCH;

NCH;3

NCH;

NCH;

NCH,

NCHs

NCH;

*NHCH;
*NHCH,
*NHCH;
*NHCH,
*NHCH;
*NHCH:
*NHCH,
*NHCH.
*NHCH,
*NHCH,
*NHCH;
*NHCH,
*NHCH;
*NHCH,
*NHCH,
*NHCH;
*NHCH;
*NHCH,
*NHCH,
*NHCH,
*NHCH;
*NHCH.
*NHCH;
*NHCH;

200-205°C

oooooo
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6.194
6.195
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6.197
6.198
6.199
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6.205
6.206
6.207
6.208
6.209
6.210
6.211
6.212
6.213
6.214
6.215
6.216
6.217
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6.220
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6.224
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4-[4-Methylphenyl]
4-[4-OCF3-phenyl]
4-[4-OCF3-phenoxy]
4-[4-CF-phenyl]
4-[4-CF3-phenoxy]
4-[4-Chiorphenoxy]
4-[4-Fluorphenyl]
4-[4-Chlorphenyl]
4-[4-Methylphenyl]
4-[4-OCF3-phenyl]
4-[4-OCF3-phenoxy]
4-[4-CF3-phenyl]
4-[4-CF5-phenoxy]
4-[4-Chlorphenoxy)
3-Cl

4-Br

4-Cl

4-F

4-CHjy

4-CF,

2-Cl

2-F

H

4-OCF,

4-OCHs

3-Cl

4-Br

4-Cl

4-F

4-CHj

4-CF,

2-Ci

2-F

*NHCH;
*NHCH;
*NHCH;
*NHCH;
*NHCH,
*NHCH,
*NHCH;
*NHCH,
*NHCH,
*NHCH,
*NHCH,
*NHCH;
*NHCH,
*NHCH;

mw O v m n o nnunonnonooononoononon

......
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H

4-OCF;

4-OCH;,3
4-[4-Fluorphenyl]
4-[4-Chiorphenyl]
4-{4-Methylphenyl]
4-{4-OCFs-phenyl]
4-[4-OCFa-phenoxy]
4-{4-CFy-phenyl]
4-[4-CF3-phenoxy]
4-{4-Chlorphenoxy]
4-{4-Fluorphenyl}
4-[4-Chlorphenyl]
4-{4-Methylphenyl]
4-{4-OCF3-phenyi]
4-[4-OCF3-phenoxy]
4-[4-CF3-phenyl]
4-{4-CFa-phenoxy]
4-{4-Chlorphenoxy]
3-Cl

4-Br

4-Cl

4-F

4-CH;

4-CF,

2-Cl

2-F

H

4-OCF;

4-OCH,

3-Cl

4-Br

4-Cl

0w wLwOmnnNnN LN O nonononononaon

NI I R B B¢ B B B B Y2 Q¥
8000OOOOOOOOOO

------

------
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4-F

4-CHj

4-CF;

2-Cl

2-F

H

4-OCF,4

4-OCH;,
4-{4-Fluorphenyl]
4-[4-Chlorphenyi]
4-[4-Methylphenyi)
4-[4-OCF3-phenyl]
4-[4-OCF5-phenoxy]
4-[4-CF3-phenyl]
4-[4-CF3-phenoxy]
4-{4-Chlorphenoxy]
4-[4-Fluorphenyl]
4-[4-Chlorphenyi]
4-[4-Methylphenyl]
4-[4-OCF3-phenyl]
4-[4-OCF3-phenoxy]
4-[4-CF5-phenyl]
4-[4-CF3-phenoxy]
4-{4-Chiorphenoxy]
3-Cl

4-Br

4-Cl

4-F

4-CHs

4-CFy

2-Cl

2-F

H

SO,
SO;
SO,
SO,
SO,
SO;
SO,
SO,
SO;
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6.312
6.313
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4-OCF5

4-OCHg

3-Ci

4-Br

4-Cl

4-F

4-CHs

4-CF;

2-Cl

2-F

H

4-OCF;

4-OCH3
4-[4-Fluorphenyl]
4-[4-Chlorphenyl]
4-[4-Methylphenyl]
4-{4-OCF5-phenyl]
4-[4-OCF3-phenoxy]
4-{4-CF3-phenyl]
4-[4-CF3-phenoxy]
4-[4-Chlorphenoxy]
4-[4-Fluorphenyl]
4-[4-Chlorphenyi]
4-[4-Methylphenyi]
4-[4-OCF3-phenyl]
4-{4-OCF;-phenoxy]
4-[4-CF5-phenyl]
4-[4-CF3-phenoxy]
4-{4-Chlorphenoxy]

SO,
SO,
SO,
SO,
SO,
SO;
SO,
SO;
S0;
SO,
SO,
SO,
SO,
SO,
SO,
SO,
SO,
SO,
SO,
SO,
SO,
SO,
SO,
SO,
SO,
SO,
SO;
SO,
SO,

* N an Triazinring gebunden

2. Formulierungsbeispiele

2.1. Emulsions-Konzentrate
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Wirkstoff aus Tabellen 1 bis 6
Ca-Dodecylbenzolsulfonat
Ricinusul-polyethylenglykolether

(36 Mol Ethylenoxid)
Tributylphenol-polyethylenglykolether
(30 Mol Ethylenoxid)

Cyclohexanon

Xylolgemisch

-71 -

25 %
5%

5 %

65 %

40 %
8 %

12 %
15 %
25 %

4 %
20 %
20 %

Aus diesen Konzentraten kénnen durch Verdiinnen mit Wasser Emuisionen jeder

gewlinschten Konzentration hergestellt werden.

2.2. Emulsions-Konzentrate
Wirkstoff aus Tabellen 1 bis 6
Octylphenolpolyethylenglykolether
(4-5 Mol Ethylenoxid)

Ca-Dodecylbenzolsulfonat

Ricinusolpolyethylenglykolether
(35 Mol Ethylenoxid)
Cyclohexanon

Xylolgemisch

a)
10 %

3 %
3 %

4 %
30 %
50 %

b)
8 %

3 %
4%

5 %
40 %
40 %

c)
60 %

2%
4 %

4%
15 %
15 %

Aus diesen Konzentraten kénnen durch Verdinnen mit Wasser Emulsionen jeder

gewunschten Konzentration hergestellt werden.

2.3. Suspensions-Konzentrat
Wirkstoff aus Tabellen 1 bis 6

Ethylenglykol
Nonylphenolpolyethylenglykolether
(15 Mol Ethylenoxid)
Na-Ligninsulfonat
Carboxymethylcellulose

37%ige wasserige Formaldehyd-Lésung

Silikondl in Form einer 75%igen wésserigen

Emulsion

Wasser

40 %
10 %

6 %
10 %
1%
0,2 %

0,8 %
32 %

Der fein gemahlene Wirkstoff wird mit den Zusatzstoffen innig vermischt. Man erhalt so ein
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ases

Suspensions-Konzentrat, aus welchem durch Verdiinnen mit Wasser Suspensionen jeder

gewlnschten Konzentration hergesteilt werden kénnen.

2.4, In Wasser dispergierbare Pulvermischungen a) b)
Wirkstoff aus Tabellen 1 bis 6 25 % 50 %
Na-Ligninsulfonat 5% 5%
Oeilsaure 3 % -
Na-Diisobutylnaphthalinsulfonat - 6 %
Octylphenolpolyethylenglykolether

(7-8 Mol Ethylenoxid) - 2%
Hochdisperse Kieselséure 5% 10 %
Kaolin 62 % 27 %

c)
75 %

5%
10 %

10 %

Der Wirkstoff wird mit den Zusatzstoffen gut vermischt und in einer geeigneten Mthie gut

vermahlen. Man erhalt Spritzpulver, die sich mit Wasser zu Suspensionen jeder

gewinschten Konzentration verdinnen lassen.

2.5. Staubemiittel a) b)
Wirkstoff der Tabellen 1 bis 6 2% 5%
Hochdisperse Kieselsaure 1% 5%
Talkum 97 % -
Kaolin - 90 %

Durch inniges Vermischen der Tragerstoffe mit dem Wirkstoff und Vermahlen des
Gemisches erhait man gebrauchsfertige Staubemittel.

2.6. Granulat a) b)
Wirkstoff der Tabellen 1 bis 6 5 % 10 %
Kaolin 94 % -
Hochdisperse Kieselsédure 1% -
Attapulgit - 90 %

Der Wirkstoff wird in Methylenchlorid geldst, auf den Trager aufgespriht und das

Lésungsmittel anschliessend im Vakuum eingedampft. Soiche Granulate kénnen dem

Viehfutter beigemischt werden.

2.7. Granulat

Wirkstoff aus Tabellen 1 bis 6 10 %
Na-Ligninsulfonat 2%
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Carboxymethylcellulose 1%
Kaolin 87 %
Der Wirkstoff wird mit den Zusatzstoffen vermischt, vermahlen und mit Wasser

angefeuchtet. Dieses Gemisch wird extrudiert und anschliessend im Luftstrom getrocknet.

2.8. Granulat

Wirkstoff aus Tabelien 1 bis 6 3%
Polyethylenglykol (MG 200) 3%
Kaolin 94 %

(MG = Molekulargewicht)
Der fein gemahlene Wirkstoff wird in einem Mischer auf das mit Polyethylenglykol
angeteuchtete Kaolin gleichméssig aufgetragen. Auf diese Weise erhalt man staubfreie

Umhullungs-Granulate.

2.9 .Tabletten
Bestandteile (fur 1000 Tabletten):

Wirkstoff aus Tabellen 1 bis 6 250¢
Lactose 100,7 g
Weizenstarke 7549
Polyethylenglykol 6000 50¢9
Talkum 504¢g
Magnesiumstearat 1,89
entmineralisiertes Wasser q.s.

Samtliche festen Ingredienzien werden zunéchst durch ein Sieb mit 0,6 mm Maschenweite
getrieben. Dann wird der Wirkstoff, die Lactose, das Talkum und die Halfte der Starke ver-
mischt. Die andere Halfte der Starke wird in 40 ml Wasser suspendiert und diese Suspen-
sion zu einer siedenden Losung des Polyethylenglykols in 100 ml Wasser hinzugegeben.
Der erhaltene Starkekleister wird zu der Hauptmenge hinzugegeben und das Gemisch,
wenn natig unter Hinzufligen von Wasser, granuliert. Das Granulat wird tiber Nacht bei 35°
getrocknet, durch ein Sieb mit 1,2 mm Maschenweite getrieben, mit dem Magnesiumstearat

vermischt und zu beidseitig konkaven Tabletten von etwa 6 mm Maschenweite verpresst.

2.10. Injektabiles

A. Oeliges Vehikel (langsame Freisetzung)
Ein Wirkstoff aus Tabellen 1 bis 6 0,1-10g




Yo

P1/5-30867/P1

-74 -
Erdnussol ad 100 ml
Ein Wirkstoff aus Tabellen 1 bis 6 0,1-1,0¢g
Sesamdl ad 100 ml

Der Wirkstotf wird in einem Teil des Oels unter Rihren und gegebenenfalls leichtem Erwéar-

men geldst, nach Abkilihtung auf das Sollvolumen aufgefulit und durch ein geeignetes Mem-

brantilter mit 0,22 mm steriffiltriert.

B. Wassermischbares Ldsungsmittel (mittlere Freisetzungsgeschwindigkeit)

Ein Wirkstoff aus Tabellen 1 bis 6
4-Hydroxymethyl-1,3-dioxolan (Glycerol Formal)
1,2-Propandiol

Ein Wirkstoff aus Tabellen 1 bis 6
Glycerindimethylketal

1,2-Propandiol

0,1-1,0¢g
40¢g

ad 100 mi
0,1-10g
409

ad 100 ml

Der Wirkstoff wird in einem Teil des Lésungsmittels unter Rihren geldst, auf das Sollvo-

lumen aufgefallt und durch ein geeignetes Membranfilter mit 0.22 mm sterilfiltriert.

C. Wasseriges Solubilisat (rasche Freisetzung)

Ein Wirkstoff aus Tabellen 1 bis 6 0,1-1,09g
Polyethoxyliertes Ricinusdl (40 Aethylenoxideinheiten) 109
1,2-Propandiol 20g
Benzylalkohol 1g
Agua ad injekt. ad 100 mi
Ein Wirkstoff aus Tabellen 1 bis 6 0,1-1,0g
Polyethoxyliertes Sorbitanmonooleat (20 Aethylenoxideinheiten) 8 g
4-Hydroxymethy!-1,3-dioxolan (Glycerol Formal) 20 g
Benzylalkohol 1ig
Aqua ad injekt. ad 100 ml

Herstellung: Der Wirkstoff wird in den Lésungsmittein und dem Tensid geldst und mit Was-
ser auf das Sollvolumen aufgefillt. Sterilfiltration durch geeignetes Membranfilter mit 0,22

mm Porendurchmesser.

Die wésserigen Systeme kdnnen bevorzugterweise auch flr die orale und/oder intrarumi-

nale Applikation eingesetzt werden.

2.11. Pour on
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A.

Wirkstoff aus Tabellen 1 bis 6 10%
Epoxidiertes Soyabohnendo! 5%
Oleylalkohol 85%
B.

Wirkstoff aus Tabellen 1 bis 6 20%
Pyrrolidin-2-on 15%
{sopropylmyristat 65%

Es kdnnen weitere biologisch aktive Substanzen oder Zusatze, die sich gegeniber den
Verbindungen der Formel | neutral verhalten und keinen schadlichen Einfluss auf das zu
behandelnde Wirtstier haben, sowie Mineralsalze oder Vitamine den beschriebenen Kom-

positionen zugesetzt werden.

3. Biologische Beispiele

A. Insektizide Wirkung

3.1. Wirkung gegen Aphis craccivora

Erbsenkeimlinge werden mit Aphis craccivora infiziert, anschliessend mit einer Spritzbriihe,
enthaltend 100 ppm Wirkstoff, bespriiht und dann bei 20° C inkubiert. Aus dem Vergleich
der Anzahl toter Blattldause auf den behandelten und auf unbehandelten Pflanzen wird 3

und 6 Tage spater die prozentuale Reduktion der Population (% Wirkung) bestimmt.
Verbindungen der Formel | zeigen gute Wirkung in diesem Test.

3.2. Wirkung gegen Diabrotica balteata

Maiskeimlinge werden mit einer wassrigen Emulsionsspritzbriihe, enthaltend 100 ppm

Wirkstoff, bespruht, nach Antrocknen des Spritzbelags mit 10 Larven des zweiten Stadiums
von Diabrotica balteata besiedelt und dann in einen Plastikbehéalter gegeben. Aus dem Ver-
gleich der Anzahl toter Larven zwischen den behandelten und unbehandelten Pflanzen wird

6 Tage spater die prozentuale Reduktion der Population (% Wirkung) bestimmt.

Verbindungen der Formel | zeigen gute Wirkung in diesem Test. So bewirken insbesondere
die Verbindungen 3.9, 4.13, 4.15 und 4.20 eine Uber 80%ige Reduktion der Schadlingspo-
pulation.

3.3. Wirkung gegen Heliothis virescens
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Junge Sojapflanzen werden mit einer wassrigen Emulsions spritzbriihe, enthaltend 100 ppm
Wirkstoff, bespriiht, nach Antrocknen des Spritzbelages mit 10 Raupen des ersten Sta-
diums von Heliothis virescens besiedelt und dann in einen Plastikbehélter gegeben. Aus
den Vergleichen der Anzahl toter Raupen und des Frassschadens zwischen den behandel-
ten und unbehandelten Pflanzen werden 6 Tage spéter die prozentuale Reduktion der
Population und des Frasssschadens (% Wirkung) bestimmt.

Verbindungen der Formel | zeigen gute Wirkung in diesem Test. So bewirken insbesondere
die Verbindungen 3.12 und 3.13 eine (ber 80%ige Reduktion der Schéadlingspopulation.

3.4. Wirkung gegen Spodoptera littoralis

Junge Sojapflanzen werden mit einer wassrigen Emulsionsspritzbriihe, enthaltend 100 ppm
Wirkstoff, bespriiht, nach Antrocknen des Spritzbelags mit 10 Raupen des dritten Stadiums
von Spodoptera littoralis besiedeit und dann in einen Plastikbehélter gegeben. Aus den Ver-
gleichen der Anzahl toter Raupen und des Frassschadens zwischen den behandelten und
unbehandelten Pflanzen werden 3 Tage spater die prozentuale Reduktion der Population
und die prozentuale Reduktion des Frassschadens (% Wirkung) bestimmt,

Verbindungen der Formel | zeigen gute Wirkung in diesem Test. So bewirken insbesondere
die Verbindungen 3.9, 3.12, 3.13, 3.14, 3.31, 4.13 und 4.14 eine ber 80%ige Reduktion
der Schéadlingspopulation.

3.5. Wirkung gegen Nilaparvata lugens

Reisptlanzen werden mit einer wassrigen Emulsionsspritzbrihe, die 400 ppm Wirkstoff
enthélt, behandelt. Nach dem Antrocknen des Spritzbelages werden die Reispflanzen mit
Zikadenlarven des 2. und 3. Stadiums besiedelt. 21 Tage spater erfolgt die Auswertung.
Aus dem Vergleich der Anzahl (iberlebender Zikaden auf den behandelten und auf unbe-

handelten Pflanzen wird die prozentuale Reduktion der Population (% Wirkung) bestimmt.
Verbindungen der Formel | zeigen gute Wirkung in diesem Test.

3.6. Wirkung gegen Crocidolomia binotalis

Junge Kohlpflanzen werden mit einer wéassrigen Emuisionsspritzbrihe, die 400ppm Wirk-
stoff enthélt, bespriht. Nach dem Antrocknen des Spritzbelages werden die Kohlpflanzen
mit 10 Raupen des dritten Stadiums von Crocidolomia binotalis besiedelt und in einen Plas-
tikbehélter gegeben. 3 Tage spéter erfolgt die Auswertung. Aus den Vergleichen der Anzahl
toter Raupen und des Frassschadens zwischen den behandelten und unbehandelten Pflan-

......
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zen werden die prozentuale Reduktion der Population und die prozentuale Reduktion des

Frassschadens (% Wirkung) bestimmt.
Verbindungen der Formel | zeigen gute Wirkung in diesem Test.

3.7. Wirkung gegen Anthonomus grandis

Junge Baumwollpflanzen werden mit einer wassrigen Emulsionsspritzbrithe, die 400 ppm
Wirkstoff enthalt, bespriiht. Nach dem Antrocknen des Spritzbelags werden die Baumwoll-
pflanzen mit 10 Adulten von Anthonomus grandis besiedelt und in einen Plastikbehéiter
gegeben. 3 Tage spater erfolgt die Auswertung. Aus den Vergleichen der Anzahl toter
Kéfer und des Frassschadens zwischen den behandeiten und unbehandelten Pflanzen
werden die prozentuale Reduktion der Population und die prozentuale Reduktion des

Frassschadens (% Wirkung) bestimmt.
Verbindungen der Formel | zeigen gute Wirkung in diesem Test.

3.8. Wirkung gegen Aonidiella aurantii

Kartoffelknollen werden mit Wanderlarven ("Crawlern") von Aonidiella aurantii besiedelt.
Nach etwa 2 Wochen werden die Kartoffeln in eine wassrige Emulsions- bzw. Suspensions-
Spritzbruhe getaucht, die 400 ppm Wirkstoft enthalt. Nach dem Abtrocknen der Knollen
werden diese in einem Plastikbehélter inkubiert. Zur Auswertung wird 10 bis 12 Wochen
spéter die Ueberlebensrate der Wanderiarven der ersten Folgegeneration der behandelten

Population mit derjenigen von unbehandelten Kontrollansatzen verglichen.
Verbindungen der Formel | zeigen gute Wirkung in diesem Test.

3.9. Wirkung gegen Bemisia tabaci

Buschbohnenpflanzen werden in Gazekafige gestellt und mit Adulten von Bemisia tabaci
besiedelt. Nach erfolgter Eiablage werden alle Adulten entfernt. 10 Tage spéter werden die
Ptlanzen mit den darauf befindlichen Nymphen mit einer wassrigen Emulsionsspritzbrihe,
die 400 ppm Wirkstoff enthalt, bespriiht. Nach weiteren 14 Tagen wird der prozentuale

Schiupf der Eier im Vergleich zu unbehandelten Kontrollanséatzen ausgewertet.
Verbindungen der Formel | zeigen gute Wirkung in diesem Test.

B. Akarizide Wirkung

3.10. Wirkung gegen Tetranychus urticae

Junge Bohnenpflanzen werden mit einer Mischpopulation von Tetranychus urticae besie-

delt, 1 Tag spater mit einer wéassrigen Emulsionsspritzbrihe, enthaltend 100 ppm Wirkstoff,
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bespriiht, 6 Tage bei 25° C inkubiert und danach ausgewertet. Aus den Vergleichen der
Anzahtl toter Eier, Larven und Adulten auf den behandelten und auf unbehandelten Pflan-
zen wird die prozentuale Reduktion der Population (% Wirkung) bestimmt.

Verbindungen der Formel | zeigen gute Wirkung in diesem Test. So bewirken insbesondere
die Verbindungen 3.13, 4.13, 4.30 und 4.33 eine Uber 80%ige Reduktion der Schéadlingspo-
pulation.

3.11. Wirkung gegen Panonychus ulmi {OP und Carb. resistent)

Apfelsémlinge werden mit adulten Weibchen von Panonychus ulmi besiedelt. Nach sieben
Tagen werden die infizierten Pflanzen mit einer wassrigen Emulsion-Spritzbriihe, enthaltend
400 ppm der zu priifenden Verbindung, bis zur Tropfnasse bespruht und im Gewéachshaus
kultiviert. Nach 14 Tagen erfolgt die Auswertung. Aus dem Vergleich der Anzahl toter
Spinnmilben auf den behandelten zu denjenigen auf den unbehandelten Pflanzen wird die
prozentuale Reduktion an Population (% Wirkung) bestimmt.

Verbindungen der Formel | zeigen gute Wirkung in diesem Test.

C. Ectoparasitizide Wirkung

3.12. Bekdmpfung erwachsener Flohe bei Katzen mittels Pour-on-Applikation

Zur Ermittlung der Wirksamkeit der Testsubstanzen gegen ausgewachsene Fibhe werden
vier Gruppen zu je zwei Katzen verwendet. Jede Katze wird mit 100 Katzenfléhen [Cteno-
cephalides felis (Bouche)] infiziert und mit 20 mg Aktivsubstanz per kg Kérpergewicht
behandelt. Die Behandlung erfolgt durch Auftragen der Formulierung auf eine lokal be-
grenzte Flache im Nacken der Katze. Eine Gruppe wird mit Fidhen infiziert, aber nur mit
einem Placebo, d.h. einer Formulierung ohne Wirkstoff, behandelt und dient als Kontrolle.
Eine weitere Gruppe wird mit Nitenpyram als Vergleichssubstanz, die beiden verbleibenden
Gruppen mit den Testsubstanzen behandelt. Die Auswertung erfolgt jeweils durch Auskam-
men der Oberlebenden Fidhe aus dem Fell und deren Auszahlung und Vergleich mit der
Anzahl Flohe bei der Kontrollgruppe und der mit Nitenpyram behandelten Gruppe. Im
einzelnen geht man dabei so vor, dass jede Katze unmittelbar nach Behandiung am Tag 0
mit 100 Fléhen infiziert wird. Am Tag +1 wird jedes Tier gekdmmt und die Anzahl der noch
lebenden Fidhe ermittelt, danach werden die noch lebenden Flohe wieder auf die identische
Katze aufgebracht und nach 24 Stunden die Auskdmmung und Auswertung wiederholt. Die
nach diesen 24 Stunden immer noch Uberlebenden Fidhe werden nicht mehr auf die Katze
aufgebracht. An den Tagen +3, +7, 49, +14, +21, +28, +35, +42 und +49 wird die beschrie-

------



P1/5-30867/P1

-79 -

bene Prozedur wiederholt und aut diese Weise die Wirksamkeit und die Wirkungsdauer
bestimmt. An allen Tagen, an denen eventuell iberiebende Fléhe ausgekammt werden,
wird jeder Katze - mit Ausnahme der Kontroligruppe - eine Probe von ca. 2,7 mi Blut ent-
nommen und der Gehalt an Aktivsubstanz gemessen. Die Wirksamkeit wird anhand der

folgenden Formel bestimmt:

Zahl lebender Flohe / Kontrolltier - Zahl lebender Flohe / Testtier .
Zahl lebender Flohe / Kontrolltier

Es zeigt sich, dass die erfindungsgeméassen Substanzen der Formel | eine ausgezeichnete

% Wirksamkeit =

100

Langzeitwirkung im Vergleich mit Nitenpyram erbringen.

Bei Hunden veriauft der Versuch véllig analog. Ahnliche Effekte werden auch beobachtet,

wenn man die Substanzen nicht als Pour-on, sondern als Injektionslésung appliziert.

3.13. Bekampfung erwachsener Fidhe bei Katzen mittels subkutaner Injektion

Zur Ermittlung der Wirksamkeit der Testsubstanzen gegen ausgewachsene Flohe werden
vier Gruppen zu je zwei Katzen im Alter von 1,5 bis 4 Jahren verwendet. Jede Katze wird
mit 100 Katzenfldbhen [Ctenocephalides felis (Bouche)] infiziert und mit 20 mg Aktivsubstanz
per Kg Koérpergewicht behandelt. Die Behandlung erfolgt durch subkutane Injektion einer
Losung des Wirkstoffes hinter dem linken Schulterblatt. Eine Gruppe wird mit Fldhen infi-
zZiert, aber nur mit einem Placebo, d.h. einer Formulierung ohne Wirkstoff, behandelt und
dient als Kontrolle. Eine weitere Gruppe wird mit Nitenpyram als Vergleichssubstanz, die
beiden verbleibenden Gruppen mit den Testsubstanzen behandelt. Die Auswertung erfolgt

jeweils analog zum vorausgehenden Beispiel.

Es zeigt sich, dass die erfindungsgemassen Substanzen der Formel | eine ausgezeichnete

Langzeitwirkung nach subkutaner Injektion im Vergleich mit Nitenpyram erbringen.

Der analoge Versuch mit Hunden fihrt zu vergleichbaren Resultaten.
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Patentanspriiche
1. Eine Verbindung der Formel
X N:\/{\yR2
1
%

worin

R; ein unsubstituierter oder ein- bis funffach substituierter Aryl- oder Heteroarylring, wobei
die Substituenten ausgewahlt sind aus der Gruppe, bestehend aus OH, Halogen, CN, NO,,
C1-Cs-Alkyl, C;3-Cg-Cycloalkyl, C4-Cg-Alkyl-C,-Cg-cycloalkyl, C3-Cg-Cycloalkyl-C4-Ce-alkyl, C;-
Ce-Haloalkyl, C3-Cg-Halocycloalkyl, C,-Cs-Alkoxy, C3-Cs-Cycloalkoxy, C,-Cs-Haloalkoxy, Cs-
Cg-Halocycloalkoxy, C,-Ce-Alkylthio, C3-Cg-Cycloalkylthio, C-Ce-Haloalkylthio, Cs-Cg-Halo-
cycloalkylthio, C,-Ce-Alkylsulfinyl, C3-Cs-Cycloalkylsulfinyl, Cy-Ce-Haloalkylsulfinyl, C3-Cg-
Halocycloalkylsulfinyl, C-Cs-Alkylsuifonyl, C3-Ce-Cycloalkylsulfonyl, C,-Ce-Haloalkylsulfonyl,
C;-Cg-Halocycloalkylsulfonyl, C,-Cg-Alkenyl, C,-Cg-Alkinyl, C4-Cg-Alkyicarbonyl, C;-Cg-Alkyl-
C(=NOREg), R;, unsubstituiertem oder ein- bis funffach substituiertem Phenyl, wobei die
Substituenten aus der Gruppe, bestehend aus OH, Halogen, CN, NO,, C,-Cs-Alkyl, C;5-Cg-
Cycloalkyl, C4-Cs-Haloalkyl, C3-Cg-Halocycloalkyl, C-Cs-Alkoxy, C3-Cg-Cycloalkoxy, C1-Ce-
Haloalkoxy, C;-Cg-Halocycloalkoxy, C4-Cs-Alkylthio, C;-Cg-Cycloalkyithio, C-Cg-Haloalkyl-
thio, C3-Cg-Halocycloalkyithio, C;-Cg-Alkyisuifinyl, Cs-Cg-Cycloalkylsulfinyl, C;-C¢-Haloalkyl-
sulfinyl, C3-Cg-Halocycloalkylsulfinyl, C;-Ce-Alkylsulfonyl, C;-Cg-Cycloalkylsulfonyt, C-Ce-
Haloalkylsulfonyl, C;-Cg-Halocycloalkylsulfonyl, C,-Cg-Alkenyl, C,-Cg-Alkinyl, C,-Ce-Alkyl-
carbonyl, Cy-Ce-Alkyl-C(=NORg) und R, ausgewahlt sind, unsubstituiertem oder ein- bis
finffach substituiertem Phenoxy, unsubstituiertem oder ein- bis finffach substituiertem
Phenyithio, unsubstituiertem oder ein- bis flinffach substituiertem Phenylamino und
unsubstituiertem oder ein- bis finffach substituiertem Phenyl-(C4-Ce-Alkyl)-amino, wabei
jeweils die Substituenten aus der Gruppe, bestehend aus Halogen, CN, NO,, C;-Cs-Alkyl,
C3-Cg-Cycloalkyl, C4-Ce-Haloalkyl, C3-Cs-Halocycloalkyl, C,-Cs-Alkoxy, Cs-Cg-Cycloalkoxy,
C+-Ce-Alkylthio, C3-Cg-Cycloalkylthio, C,-Cg-Haloalkylthio und C;-Cg-Halocycloalkylthio,
ausgewahit sind;

Rz H, Halogen, CN, NO,, C1-Cs-Alkyl, C5-Cg-Cycloalkyl, C,-Cs-Haloalkyl oder C;-Cq-
Halocycloalkyl;
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A (CR11R12)p, O(CR11R12)p, S(0)a(CR11R12)p, unsubstituiertes oder substituiertes C»-Cg-
Alkenylen, unsubstituiertes oder substituiertes C,-Cg-Alkinylen, wobei die Substituenten
jeweils aus der Gruppe, bestehend aus Ry; und R, ausgewahlt sind, oder NR3(CH,),;
R; H, C4-Ce-Alkyl, C;3-Cg-Cycloalkyl, C;-Ce-Haloalkyl, C,-Cg-Alkenyl, C,-Cg-Alkinyl, Aryl-C,-C¢-
alkyl, (CH,),C(O)R4 oder C4-Cg-Alkoxy-C,-Ces-alkyl;
Rs H, C,-Cg-Alkyl, C3-Cg-Cycloalkyl, C-Cs-Haloalkyl, Cy-Cg-Alkoxy, N(R:), oder Cy-Cg-Alkoxy-
C,-Cs-alkyi;
Rs H, C4-Cs-Alkyl, C3-Cg-Cycloalkyl, C-Ce-Haloalkyl oder Aryl-C;-Ce-alkyl;
Rs H, C4-Cs-Alkyl oder C;-Cg-Cycloalkyl;

RB

R

9

Rs und Ry unabhéngig voneinander H oder C;-Cs-Alkyl;

Xy Rao;

Xz und X3 unabhéngig voneinander H oder Ryo;

Ry Halogen, CN, NO,, C;-Cs-Alkyl, C3-Cg-Cycloalkyl, C;-Cs-Haloalkyl, C3-Cg-Halocycloalkyl,
C,-Ce-Alkoxy, Cs-Cg-Cycloalkoxy, C,-Cs-Haloalkoxy, C3-Cg-Halocycloalkoxy, C1-Ce-Alkylthio,
C3-Ce-Cycloalkyithio, C4-Ce-Haloalkylthio oder C;-Cg-Halocycloalkyithio;

Rs1 und Rq; unabhéangig voneinander H oder C,-Cq-Alkyl;

m 1, 2, 3 oder 4;

n 0, 1 oder 2;

po, 1,2, 3 4,5 oder 6;

QO oder S;

und entweder Y C und Z N oder Y N und Z C bedeutet,

mit der Massgabe, dass der Rest A-R, und die Phenylgruppe am Triazinring nicht vicinal

zueinander stehen.

2. Vertfahren zur Herstellung einer Verbindung der Formel |, jeweils in freier Form oder in

Salzform, z. B. dadurch gekennzeichnet, dass man

a) zur Herstellung einer Verbindung der Formel |, worin A eine Einfachbindung und Y C und

Z N ist, eine Verbindung der Formel
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die bekannt ist oder in Analogie zu entsprechenden bekannten Verbindungen hergestellt
werden kann und worin X;, Xz, X3 und R; die fir die Formel | angegebenen Bedeutungen
haben und Q eine Abgangsgruppe ist, mit einer Verbindung der Formel

HN-HN

}/-—re, m,

die bekannt ist oder in Analogie zu entsprechenden bekannten Verbindungen hergestelit .
werden kann und worin R, die fir die Formel | angegebenen Bedeutungen hat, gegebenen-
falls in Gegenwart eines Katalysators umsetzt, oder

b) zur Herstellung einer Verbindung der Formel |, worin A eine Einfachbindung und Y N und
Z C ist, eine Verbindung der Formel

die bekannt ist oder in Analogie zu entsprechenden bekannten Verbindungen hergestelit
werden kann und worin X,, X, und X; die flir die Formel | angegebenen Bedeutungen

haben, mit einer Verbindung der Formel .
R2
S
O
@)

die bekannt ist oder in Analogie zu entsprechenden bekannten Verbindungen hergestelit
werden kann und worin R, und R; die fir die Formel | angegebenen Bedeutungen haben

und Q, eine Abgangsgruppe ist, gegebenentalls in Gegenwart eines Katalysators, umsetzt,
oder

¢) zur Herstellung einer Verbindung der Formel 1, worin A die fur die Formel | angegebenen

Bedeutungen ausser einer Einfachbindung hat, eine Verbindung der Formel
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X, N=N _R,
K
Y—2Z Q,
%

die bekannt ist oder in Analogie zu entsprechenden bekannten Verbindungen hergestelit
werden kann und worin Xy, X3, X5, Y, Z und R; die fur die Formel | angegebenen Bedeu-
tungen haben und Q. eine Abgangsgruppe ist, mit einer Verbindung der Formel

R+-A-M VI,
die bekannt ist oder in Analogie zu entsprechenden bekannten Verbindungen hergestelit
werden kann und worin R, die tur die Formel | angegebenen Bedeutungen und A die fir die
Formel | angegebenen Bedeutungen ausser S(O)(CH,)q und S(O)2(CH,)q haben und M H,
ein Uebergangs- oder Alkalimetall bedeutet, umsetzt und das entstandene Produkt, wenn A
S(CH,), ist, gegebenenfalls nach Zwischenisolation, zur Herstellung einer Verbindung der
Formet I, worin A S(O):(CH,), oder S(O),(CH,), ist, oxidiert, oder

d) zur Herstellung einer Verbindung der Formel |, worin A eine Einfachbindung und Y C und
Z N ist, eine Verbindung der Formel

xl R2
viil,

%

die bekannt ist oder in Analogie zu entsprechenden bekannten Verbindungen hergestelit
werden kann und worin X, X3, X3 und R; die flr die Formel | angegebenen Bedeutungen
haben, mit einem Oxidationsmittel oxidiert und das entstandene Produkt, gegebenenfalls
nach Zwischenisolation, mit einer Verbindung der Formel lll umsetzt und das entstandene

Produkt, gegebenenfalls nach Zwischenisolation, mit einem Ammoniumsalz umsetzt, oder

e) zur Herstellung einer Verbindung der Formel |, worin Y N und Z C ist, eine Verbindung

)
. 'Tz: IX,

@)

der Formel
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die bekannt ist oder in Analogie zu entsprechenden bekannten Verbindungen hergestellt
werden kann und worin R, und R; die fir die Formel | angegebenen Bedeutungen haben
und Q3 O oder NOH ist, mit einer Verbindung der Formel

X, )
X, N-HN
7 X,
NH,
%

die bekannt ist oder in Analogie zu entsprechenden bekannten Verbindungen hergestelit
werden kann und worin X, X, und X; die fir die Formel | angegebenen Bedeutungen

haben und Q4 H oder eine abgangstéahige Schutzgruppe ist, in freier Form oder in Salzform,
umsefzt,

und jeweils, wenn erwlinscht, eine verfahrensgemass oder auf andere Weise erhaltliche
Verbindung der Formel |, jeweils in freier Form oder in Salzform, in eine andere Verbindung
der Formel | Giberflhrt, ein verfahrensgemass erhiltliches Gemisch von Isomeren auftrennt
und das gewlinschte Isomere isoliert und/oder eine verfahrensgemass erhailtliche freie
Verbindung der Formel | in ein Salz oder ein verfahrensgemass erhéltliches Salz einer

Verbindung der Formel | in die freie Verbindung der Formel | oder in ein anderes Salz
Gberfihrt.

3. Mittel zur Bekampfung von Schadlingen, dadurch gekennzeichnet, dass es neben

Trager- und/oder Verteilungsmitteln als Wirkstoff eine Verbindung der Formel | geméss
Anspruch 1 enthalt.

4. Verwendung von Verbindungen der Formel | gemass Anspruch 1 zur Bekdmpfung von
Schadlingen.

5. Vertahren zur Bekampfung von Schadlingen, dadurch gekennzeichnet, dass eine
pestizid wirksame Menge mindestens einer Verbindung der Formel | geméass Anspruch 1
gegen die Schadlinge oder an ihrem Aufenthaltsort eingesetzt wird.

6. Verwendung einer Verbindung der Formel | gemass Anspruch 1 in einem Verfahren zur
Bekampfung von Parasiten auf Pflanzen und an Warmblitern.

7. Verwendung einer Verbindung der Formel | gemass Anspruch 1 zur Herstellung eines
pharmazeutischen Mittels gegen Parasiten.
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Zusammenfassung

Die Erfindung betrifft Verbindungen der allgemeinen Formel

worin Ry, Rz, X4, Xz, X3, Y, Z und A die in Anspruch 1 angegebenen Bedeutungen haben.
Die Wirkstoffe besitzen, in freier Form oder in agrochemisch verwendbarer Salzform,
vorteilhafte pestizide Eigenschaften. Sie eignen sich insbesondere zur Bekampfung von

Schadlingen in der Land- und Vorratswirtschaft sowie in der Haustierhaltung.
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COMPUESTO ORGANICOS

La presente invencién se refiere a derivados novedo-

sos de 1,2,4-triazina de la férmula:

X N= N{ R,
Y—2 |
X" A\ R‘ '
%

en donde:

R; es un anillo arilo o heteroarilo insustituido o
mono- a penta-sustituido, seleccionandose los sustituyentes a
partir del grupo que consiste en OH, haldgeno, CN, NO;, alquilo
de 1 a 6 &atomos de carbono, cicloalgquilo de 3 a 8 &atomos de
carbono, alquilo de 1 a 6 atomos de carbono-cicloalquilo de 3 a
8 atomos de carbono, cicloalquilo de 3 a 8 &atomos de carbono-
algquilo de 1 a 6 &tomos de carbono, haloalguilo de 1 a 6 &tomos
de carbono, halocicloalquilo de 3 a 8 &tomos de carbono, al-
coxilo de 1 a 6 &tomos de carbono, cicloalcoxilo de 3 a 8 &ato-
mos de carbono, haloalcoxilo de 1 a 6 atomos de carbono, halo-
cicloalcoxilo de 3 a 8 &tomos de carbono, tioalquilo de 1 a 6
dtomos de carbono, ciclotiocalquilo de 3 a 8 &atomos de carbono,
halotioalquilo de 1 a 6 &tomos de carbono, halociclotioalquilo
de 3 a 8 4tomos de carbono, alquilsulfinilo de 1 a 6 atomos de

carbono, cicloalquilsulfinilo de 3 a 8 atomos de carbono,
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EIR A

haloalquilsulfinilo de 1 a 6 atomos de carbono, halocicloal-
quilsulfinilo de 3 a 8 &tomos de carbono, alquilsulfonilo de 1
a 6 atomos de carbono, cicloalquilsulfonilo de 3 a 8 &atomos de
carbono, haloalquilsulfonilo de 1 a 6 &tomos de carbono, halo-
cicloalquilsulfonilo de 3 a 8 Atomos de carbono, alquenilo de 2
a 8 Atomos de carbono, alquinilo de 2 a 8 &atomos de carbono,
alquilcarbonilo de 1 a 6 Atomos de carbono, alquilo de 1
a 6 atomos de carbono-C{=NOR¢), R-,, fenilo insustituido o
mono- a penta-sustituido, en donde los sustituyentes se selec-
cionan a partir del grupo gque consiste en OH, haldgeno, CN,
NO,, alquilo de 1 a 6 atomos de carbono, cicloalquilo de 3 a 8
dtomos de carbono, haloalquilo de 1 a 6 atomos de carbono, ha-
locicloalquilo de 3 a 8 &tomos de carbono, alcoxilo de 1 a 6
dtomos de carbono, cicloalcoxilo de 3 a 8 atomos de carbono,
haloalcoxilo de 1 a 6 atomos de carbono, halocicloalcoxilo de 3
a 8 atomos de carbonc, ticalquilo de 1 a 6 &atomos de carbono,
cicloticalguilo de 3 a 8 atomos de carbono, halotiocalquilo de 1
a 6 atomos de carbono, halocicloticalquilo de 3 a 8 atomos de
carbono, alquilsulfinilo de 1 a 6 &atomos de carbono, cicloal-
quilsulfinilo de 3 a 8 &tomos de carbono, haloalquilsulfinilo
de 1 a 6 atomos de carbono, halocicloalquilsulfinilo de 3 a 8
atomos de carbono, alquilsulfonilc de 1 a 6 atomos de carbono,
cicloalquilsulfonilo de 3 a 8 atomos de carbono, haloalquilsul-
fonilo de 1 a 6 Aatomos de carbono, halocicloalquilsulfonilo de

3 a 8 atomos de carbono, alquenilo de 2 a 8 atomos de carbono,
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alquinilo de 2 a 8 &Atomos de carbono, algquilcarbonilo de 1 a 6
atomos de carbono, algquilo de 1 a 6 atomos de carbono-C(=NORg),
y Ry;

fenoxilo insustituido o mono- a penta-sustituido;

tiofenilo insustituido o mono- a penta-sustituido;

fenilamino insustituido o mono- a penta-sustituido; y

fenil- (alquilo de 1 a 6 Atomos de carbono)-amino in-
sustituido o mono- a penta-sustituido;

seleccionadndose los sustituyentes, respectivamente,
de los grupos a partir del grupo que consiste en haldgeno, CN,
NO,, alquilo de 1 a 6 atomos de carbono, cicloalguilo de 3 a 8
atomos de carbono, halocalquilo de 1 a 6 a&tomos de carbono, ha-
locicloalquilo de 3 a 8 &atomos de carbono, alcoxilo de 1 a 6
dtomos de carbono, cicloalcoxilo de 3 a 8 &atomos de carbono,
tioalquilo de 1 a 6 atomos de carbono, cicloticalquilo de 3 a 8
dtomos de carbono, halotiocalguilo de 1 a 6 atomos de carbono, y
halociclotioalquilo de 3 a 8 a&tomos de carbono;

R, es H, halbdgeno, CN, NO,, alguilo de 1 a 6 atomos de
carbono, cicloalquilo de 3 a 8 &tomos de carbono, haloalquilo
de 1 a 6 atomos de carbono o halocicloalquilo de 3 a 8 atomos
de carbono;

A es (CRy;iRi2)p, O(CRiuiRiz2)p, S{0)a(CRii;Riz)p, alquenileno
de 2 a 8 Atomos de carbono, sustituido o insustituido, alquini-
leno de 2 a 8 &tomos de carbono, sustituido o insustituido; en

donde los sustituyentes se seleccionan respectivamente a partir
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del grupo que consiste en R;; Yy Riz2, O NR;(CH;)p;

R; es H, alquilo de 1 a 6 &tomos de carbono, cicloal-
quilo de 3 a 8 atomos de carbono, haloalquilo de 1 a 6 &atomos
de carbono, algquenilo de 2 a 8 &tomos de carbono, alguinilo de
2 a 8 atomos de carbono, arilalquilo de 1 a 6 atomos de carbo-
no, (CHz)pC(O)Rs 6 alcoxilo de 1 a 6 &tomos de carbono-alquilo
de 2 a 6 adtomos de carbono;

R, es H, alquilo de 1 a 6 atomos de carbono, cicloal-
quilo de 3 a 8 Atomos de carbono, haloalquilo de 1 a 6 &atomos
de carbono, alcoxilo de 1 a 6 atomos de carbono, N(Rs),, & al-
coxilo de 1 a 6 atomos de carbono-algquilo de 2 a 6 &tomos de
carbono;

Rs es H, alquilo de 1 a 6 atomos de carbono, cicloal-
quilo de 3 a 8 Atomos de carbono, haloalquilo de 1 a 6 &tomos
de carbono, 6 arilo-alquilo de 1 a 6 atomos de carbono;

R¢ es H, alquilo de 1 a 6 &tomos de carbono o ci-
cloalquilo de 3 a 8 &tomos de carbono;

R, es:
&\EQ'QT‘

R

Rs ¥ Ry, independientemente del otro, son H, o alquilo
de 1 a 6 atomos de carbono;
X, es Rig:

X, vy X3 son cada uno independientemente del otro, H 6
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Rijo s haldgeno, CN, NO;, alquilo de 1 a 6 atomos de
carbono, cicloalgquilo de 3 a 8 atomos de carbono, halocalquilo
de 1 a 6 &tomos de carbono, halocicloalquilo de 3 a 8 atomos de
carbono, alcoxilo de 1 a 6 atomos de carbono, cicloalcoxilo de
3 a 8 atomos de carbono, haloalcoxilo de 1 a 6 atomos de carbo-
no, halocicloalcoxilo de 2 a 8 atomos de carbono, ticalquilo de
1 a 6 atomos de carbono, ciclotiocalquilo de 3 a 8 atomos de
carbono, halotiocalquilo de 1 a 6 &tomos de carbono, o haloci-
clotiocalquilo de 3 a 8 Atomos de carbono;

Ri1 ¥ Ri2, cada uno independientemente del otro, son H
6 alquilo de 1 a 6 dtomos de carbono;

mes 1, 2, 3, &6 4;

nes 0, 1, & 2;

pes O, 1, 2, 3, 4, 5 06 6;

Qes 006 S; vy

vyaseaYes Cy Zes NoY es Ny 2 es C,

con la condicidén de que el radical A-R; y el grupo
fenilo en el anillo de triazina no estén en la posicidén vicinal
uno en relacidén con el otro,

asi como sus compuestos de adicidén fisioldgicamente
compatibles, a un proceso para la preparacidén de estos compues-
tos y a su uso, a composiciones plaguicidas en donde el ingre-
diente activo se selecciona a partir de estos compuestos, en

cada caso en forma libre o en forma de sal agrogquimicamente

f} 1

i
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aceptable, y a un proceso para la fabricacidén de estas composi-
ciones y a su uso.

En la literatura se proponen ciertos derivados de
1,2,4-triazina como ingredientes activos en composiciones para
controlar plagas en animales domésticos y ganado productor, y
en cultivos de plantas UGtiles. Sin embargo, las propiedades
bioldégicas de estos compuestos conocidos no son enteramente sa-
tisfactorias en el campo del control de plagas, por cuya razén,
existe una necesidad de proporcionar compuestos adicionales que
tengan propiedades plaguicidas, resolviéndose ese problema de
acuerdo con la invencién mediante la provisidn de los presentes
compuestos de la formula (I).

Debido a que contienen cuando menos tres centros ba-
sicos, los compuestos de la férmula (I) pueden estar en la for-
ma de sales, o pueden formar, por ejemplo, sales de adicidén de
dcido. Las Ultimas se forman, por ejemplo, con &cidos inorgéni-
cos fuertes, tales como &cido minerales, por ejemplo acido sul-
farico, un &acido fosférico, o un &cido halohidrico, con &acidos
carboxilicos organicos fuertes, tales como acidos alcancarboxi-
licos de 1 a 4 atomos de carbono insustituidos o sustituidos,
por ejemplo sustituidos por haldgeno, por ejemplo &cido acéti-
co, &acidos dicarboxilicos saturados o insaturados, por ejemplo
4dcido ox&Alico, malénico, maleico, fumarico, o ftalico, como
dcidos hidroxicarboxilicos, por ejemplo acido ascérbico, léacti-

co, malico, tartérico, o citrico, o &cido benzoico, o con aci-
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dos sulfdénicos orgdnicos, tales como &cidos alcan- o aril-
sulfénicos de 1 a 4 &tomos de carbono insustituidos o sustitui-
dos, por ejemplo sustituidos por haldégeno, por ejemplo acido
metan- 6 p-toluen-sulfénico. Anteriormente en la presente y mas
adelante en la presente, cualquier referencia a los compuestos
libres de la férmula (I) o a sus sales, se debe entender para
incluir también a las sales correspondientes de los compuestos
libres de la fo6rmula (I), respectivamente, segin sea apropiado
y conveniente, prefiriéndose la forma libre.

Los términos generales utilizados anteriormente en la
presente y mas adelante en la presente, tienen los significados
dados més adelante, a menos que se definan de otra manera.

A menos que se definan de otra manera, los grupos y
compuestos que contienen carbono, cada uno contienen de 1 hasta
e incluyendo 6, de preferencia de 1 hasta e incluyendo 4, més
especialmente 1 6 2 &tomos de carbono.

Arilo es fenilo o naftilo.

Heterocarilo es piridilo, pirimidilo, §&-triazinilo,
1,2,4-triazinilo, tienilo, furanilo, pirrilo, pirazolilo, imi-
dazolilo, tiazolilo, triazolilo, oxazolilo, tiadiazolilo, oxa-
diazolilo, benzotienilo, benzofuranilo, benzotiazolilo, indoli-
lo, o indazolilo; de preferencia tiazolilo, benzofuranilo, ben-
zotiazolilo, o indolilo, especialmente tiazolilo o indolilo.

Haldgeno - tanto como un grupo por £i mismo y como un

elemento estructural de otros grupos y compuestos, tales como
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haloalquilo, haloalcoxilo, y haloticalquilo - es fldor, cloro,
bromo, o yodo, especialmente fllor, cloro, o bromo, mas espe-
cialmente fllor o cloro.

Algquilo - tanto como un grupo por si mismo y como un
elemento estructural de otros grupos y compuestos, tales como
haloalquilo, alcoxilo, y tiocalquilo - es, en cada caso dando
una debida consideracién al nimero de &tomos de carbono conte-
nidos en el grupo o compuesto en cuestidén, de cadena recta, es
decir, metilo, etilo, propilo, butilo, pentilo, hexilo, hepti-
lo, u octilo, o ramificada, por ejemplo isopropilo, isobutilo,
sec-butilo, terbutilo, isopentilo, neopentilo, o isohexilo.

Cicloalquilo - tanto como un grupo por si mismo y co-
mo un elemento estructural de otros grupos y compuestos, tales
como halocicloalquilo, cicloalcoxilo, y ciclotiocalquilo - es,
en cada caso dando una debida consideracidén al nimero de atomos
de carbono contenidos en el grupo o compuesto en cuestidn, ci-
clopropilo, ciclobutilo, ciclopentilo, ciclohexilo, ciclohepti-
lo, 6 ciclo-octilo.

Alquenilo - tanto como un grupo por si mismo y como
un elemento estructural de otros grupos y compuestos - es, en
cada caso dando una debida consideracién al nimero de &tomos de
carbono, y a los dobles enlaces conjugados o aislados conteni-
dos en el grupo o compuesto en cuestidn, de cadena recta, por
ejemplo alilo, 2-butenilo, 3-pentenilo, l-hexenilo, 1-

heptenilo, 1,3-hexadienilo, & 1,3-octadienilo, o ramificada,

¢

¢

o\
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por ejemplo isopropenilo, isobutenilo, isoprenilo, terpentilo,
isohexenilo, isoheptenilo, 6 iso-octenilo.

Alguinilo - tanto como un grupo por si mismo y como
un elemento estructural de otros grupos y compuestos - e€s, en
cada caso dando una debida consideracién al nGmero de atomos de
carbono, y a los dobles enlaces conjugados o aislados conteni-
dos en el grupo o compuesto en cuestidn, de cadena recta, por
ejemplo propargilo, 2-butinilo, 3-pentinilo, 1l-hexinilo, 1-
heptinilo, 3-hexen-1-inilo, & 1,5-heptadien-3-inilo, o ramifi-
cada, por ejemplo 3-metilbut-1-inilo, 4-etilpent-l-inilo, 4-
metilhex-2-inilo, & 2-metilhept-3-inilo.

Los grupos y compuestos que contienen carbono susti-
tuido por halégeno, tales como haloalgquilo, halcalcoxilo, vy
haloticalquilo, pueden estar parcialmente halogenados o per-
halogenados, siendo los sustituyentes de haldgeno en el caso de
una polihalogenacién iguales o diferentes. Los ejemplos de
haloalguilo - tanto como un grupo por si mismo y como un ele-
mento estructural de otros grupos y compuestos, tales como
haloalcoxilo y haloticalquilc - son metilo sustituido de 1 a 3
veces por flior, cloro, y/o bromo, tal como CHF, & CF;; etilo
sustituido de 1 a 5 veces por fldor, cloro, y/o bromo, tal como
CH,CF;, CF,CF;, CF,CCl,, CF,CHCl,, CF,CHF;, CF,CFCl,, CF,CHBr;,
CF,CHC1F, CF,CHBrF, &6 CClFCHC1F; propilo o isopropilo sustitui-
do de 1 a 7 veces por flior, cloro, y/o bromo, tal como

CH.CHBrCH,Br, CF,CHFCF;, CH,CF.CF; & CH(CF3),; butilo o un isdmero
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del mismo, sustituido de 1 a 9 veces por fldor, cloro, y/o bro-
mo, tal como CF(CF;)CHFCF; & CH;(CF;),CF3;; pentilo o un isdmero
del mismo, sustituido de 1 a 11 veces por fldor, cloro, y/o
bromo, tal como CF(CF;) (CHF).CFs & CH,{(CF;)3CF;; y hexilo o un
isémero del mismo, sustituido de 1 a 13 veces por flior, cloro,
y/o bromo, tal como (CH;),CHBrCH,Br, CF,(CHF)4CF;, CH,(CF.).CF3;, &
C (CF3) 2 (CHF) oCF;.

Las modalidades preferidas dentro del alcance de 1la
invencidén, tomando en cuenta las condiciones mencionadas ante-
riormente, son:

(1) Un compuesto de la férmula (I), en donde R; es
un anillo de arilo o heterocarilo insustituido o mono- a tri-
sustituido, seleccionadndose los sustituyentes a partir del gru-
po que consiste en OH, haldégeno, CN, NO,, alquilo de 1 a 4 &to-
mos de carbono, cicloalquilo de 3 a 6 A&tomos de carbono,
haloalquilo de 1 a 4 &tomos de carbono, alcoxilo de 1 a 4 &to-
mos de carbono, haloalcoxilo de 1 a 4 atomos de carbono, tical-
quilo de 1 a 4 atomos de carbono, haloticalquilo de 1 a 4 &ato-
mos de carbono, alquilsulfonilo de 1 a 4 &atomos de carbono,
haloalquilsulfonilo de 1 a 4 &tomos de carbono, alquenilo de 2
a 6 atomos de carbono, alquinilo de 2 a 6 atomos de carbono,
alguilcarbonilo de 1 a 4 atomos de carbono, fenilo insustituido
o mono- a penta-sustituido, seleccionandose los sustituyentes a
partir del grupo que consiste en OH, haldégeno, CN, NO;, alquilo

de 1 a 4 &atomos de carbono, cicloalquilo de 3 a 6 atomos de

o
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carbono, haloalquilo de 1 a 4 &tomos de carbono, alcoxilo de 1
a 4 atomos de carbono, haloalcoxilo de 1 a 4 &tomos de carbono,
ticalquilo de 1 a 4 &tomos de carbono, halotiocalquilo de 1 a 4
atomos de carbono, alquilsulfonilo de 1 a 4 atomos de carbono,
haloalgquilsulfonilo de 1 a 4 &tomos de carbono, alquenilo de 2
a 6 Atomos de carbono, alquinilo de 2 a 6 &tomos de carbono, y
alquilcarbonilo de 1 a 4 &tomos de carbono, y fenoxilo insusti-
tuido o mono- a penta-sustituido, seleccionédndose los sustitu-
yentes a partir del grupo que consiste en haldgeno, CN, NOj,
alquilo de 1 a 4 adtomos de carbono, cicloalquilo de 3 a 6 &to-
mos de carbono, haloalquilo de 1 a 4 &tomos de carbono, alcoxi-
lo de 1 a 4 atomos de carbono, tioalquilo de 1 a 4 &atomos de
carbono, y haloticalquilo de 1 a 4 atomos de carbono;
especialmente un anilloc de fenilo mono- & di-sustituido, selec-
ciondndose los sustituyentes a partir del grupo que consiste en
haldgeno, CN, NO,, alguilo de 1 a 2 &atomos de carbono, halocal-
quilo de 1 a 2 &tomos de carbono, alcoxilo de 1 a 2 atomos de
carbono, haloalcoxilo de 1 a 2 atomos de carbono, fenilo insus-
tituido o mono- & di-sustituido, seleccionéndose los sustitu-
yentes a partir del grupo que consiste en haldégeno, alquilo de
1 a 2 adtomos de carbono, halcalquilo de 1 a 2 &tomos de carbo-
no, alcoxilo de 1 a 2 &atomos de carbono, tiocalquilo de 1 a 2
dtomos de carbono, y haloticalquilo de 1 a 2 atomos de carbono;
y fenoxilo;

mids especialmente un anillo de fenilo mono- & di-
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sustituido, seleccioné&ndose los sustituyentes a partir del gru-
po que consiste en haldgeno, metilo, halometilo, metoxilo y
halometoxilo; y fenoxilo;

(2) Un compuesto de la.férmula (I), en donde:

R; es H, halégeno, o alquilo de 1 a 4 atomos de car-
bono, especialmente H o alquilo de 1 a 4 &tomos de carbono, mas
especialmente H;

(3) Un compuesto de la férmula (I), en donde:

A es (CH;)p, O(CH;)p, alquenilenc de 2 a 4 atomos de
carbono, alquinileno de 2 a 4 atomos de carbono, & NR;, espe-
cialmente un solo enlace, O, C C, CH=CH, & NH, mds especialmen-
te un solo enlace;

(4) Un compuesto de la férmula (I), en donde:

R; es H, alquilo de 1 a 6 atomos de carbono, o
haloalquilo de 1 a 6 &4tomos de carbono, especialmente H o al-
quilo de 1 a 6 atomos de carbono, més especialmente H o alquilo
de 1 a 2 atomos de carbono;

(5) Un compuesto de la férmula (I), en donde:

X; es haldgeno, alquilo de 1 a 4 &atomos de carbono,
cicloalquilo de 3 a 6 &tomos de carbono, haloalguilo de 1 a 4
dtomos de carbono, alcoxilo de 1 a 4 4tomos de carbono, haloal-
coxilo de 1 a 4 Atomos de carbono, tiocalquilo de 1 a 4 &tomos
de carbono, o halotiocalquilo de 1 a 4 atomos de carbono; espe-
cialmente haldgeno, alquilo de 1 a 2 &tomos de carbono, haloal-

quilo de 1 a 2 &tomos de carbono, alcoxilo de 1 a 2 &tomos de
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carbono, o haloalcoxilo de 1 a 2 Atomos de carbono; mas espe-
cialmente flior, cloro, metilo, trifluorometilo, o metoxilo;

(6) Un compuesto de la férmula (I), en donde:

X, ¥ X3, independientemente uno del otro, son H, hald-
geno, alquilo de 1 a 4 &tomos de carbono, cicloalquilo de 3 a 6
dtomos de carbono, haloalquilo de 1 a 4 Atomos de carbono, al-
coxilo de 1 a 4 atomos de carbono, haloalcoxilo de 1 a 4 &tomos
de carbono, tiocalquilo de 1 a 4 atomos de carbono, o halotioal-
quilo de 1 a 4 &tomos de carbono; especialmente H, haldgeno,
algquilo de 1 a 2 &tomos de carbono, haloalquilo de 1 a 2 4tomos
de carbono, alcoxilo de 1 a 2 4tomos de carbono, o haloalcoxilo
de 1 a 2 atomos de carbono; méds especialmente H, fldor, cloro,
metilo, trifluorometilo, o metoxilo;

(7) Un compuesto de la férmula (I), en donde:

pes 0, 1, 2, 3 6 4, especialmente 0, 1 & 2, més es-
pecilalmente 0;

(8) Un compuesto de la férmula (I), en donde:

Yes Ny Z es C;

(9) Un compuesto de la férmula (I), en donde:

R; es un anillo de arilo o heteroarilo insustituido o
mono- a tri-sustituido, selecciondndose los sustituyentes a
partir del grupo que consiste en OH, halbdgeno, CN, NO;, alquilo
de 1 a 4 atomos de carbono, cicloalquilo de 3 a 6 &atomos de
carbono, haloalquilo de 1 a 4 atomos de carbono, alcoxilo de 1

a 4 atomos de carbono, haloalcoxilo de 1 a 4 &tomos de carbono,
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tioalquilo de 1 a 4 Atomos de carbono, halotiocalquilo de 1 a 4
atomos de carbono, alquilsulfonilo de 1 a 4 a&tomos de carbono,
haloalquilsulfonilo de 1 a 4 &tomos de carbono, alquenilo de 2
a 6 atomos de carbono, algquinilo de 2 a 6 atomos de carbono,
alquilcarbonilo de 1 a 4 &tomos de carbono, fenilo insustituido
0 mono- a penta-sustituido, seleccionédndose los sustituyentes a
partir del grupo que consiste en OH, haldégeno, CN, NO,, alquilo
de 1 a 4 atomos de carbono, cicloalquilo de 3 a 6 &atomos de
carbono, haloalquilo de 1 a 4 atomos de carbono, alcoxilo de 1
a 4 atomos de carbono, halcalcoxilo de 1 a 4 atomos de carbono,
tioalquilo de 1 a 4 atomos de carbono, halotiocalquilo de 1 a 4
dtomos de carbono, alquilsulfonilo de 1 a 4 &tomos de carbono,
haloalquilsulfonilo de 1 a 4 &tomos de carbono, alquenilo de 2
a 6 atomos de carbono, alquinilo de 2 a 6 atomos de carbono, y
alquilcarbonilo de 1 a 4 &tomos de carbono, fenoxilo insusti-
tuido o mono- a penta-sustituido, seleccionédndose los sustitu-
yentes a partir del grupo que consiste en halégeno, CN, NOg,
alquilo de 1 a 4 &tomos de carbono, cicloalquilo de 3 a 6 ato-
mos de carbono, haloalquilo de 1 a 4 atomos de carbono, alcoxi-
lo de 1 a 4 atomos de carbono, tioalquilo de 1 a 4 &atomos de
carbono y halotiocalquilo de 1 a 4 atomos de carbono;

R; es H, haldgeno, o alquilo de 1 a 4 &tomos de car-
bono;

A es (CHz)p, O(CHz)p, alguenileno de 2 a 4 atomos de

carbono, alquinileno de 2 a 4 atomos de carbono, o NR;;
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R; es H, alquilo de 1 a 6 &tomos de carbono, o© ha-
loalquilo de 1 a 6 atomos de carbono;

X; es haldégeno, alquilo de 1 a 4 &atomos de carbono,
cicloalquilo de 3 a 6 atomos de carbono, halocalquilo de 1 a 4
dtomos de carbono, alcoxilo de 1 a 4 &tomos de carbono, haloal-
coxilo de 1 a 4 a&tomos de carbono, tioalquilo de 1 a 4 atomos
de carbono, o haloticalquilo de 1 a 4 a&tomos de carbono;

X, ¥ X3 son cada uno independientemente del otro, H,
halégeno, alquilo de 1 a 4 atomos de carbono, cicloalquilo de 3
a 6 atomos de carbono, haloalquilo de 1 a 4 &tomos de carbono,
alcoxilo de 1 a 4 atomos de carbono, halocalcoxilo de 1 a 4 ato-
mos de carbono, ticalquilo de 1 a 4 atomos de carbono, o halo-
ticalquilo de 1 a 4 atomos de carbono;

pes 0, 1, 2, 364; vy

Y es Ny Z2 es C;

(10) Un compuesto de la férmula (I), en donde:

R; es un anillo de fenilo mono- a di-sustituido, se-
leccionédndose los sustituyentes a partir del grupo que consiste
en haldégeno, CN, NO,, alquilo de 1 a 2 atomos de carbono,
haloalquilo de 1 a 2 atomos de carbecno, alcoxilo de 1 a 2 ato-
mos de carbono, haloalcoxilo de 1 a 2 atomos de carbono, fenilo
insustituido o mono- a di-sustituido, seleccionandose los sus-
tituyentes a partir del grupo que consiste en haldégeno, alquilo
de 1 a 2 dtomos de carbono, halocalgquilo de 1 a 2 atomos de car-

bono, alcoxilo de 1 a 2 &tomos de carbono, tiocalquilo de 1 a 2
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adtomos de carbono y halotiocalquilo de 1 a 2 atomos de carbono,i&”g

y fenoxilo;

R, es H o alquilo de 1 a 4 atomos de carbono;

A es un enlace solo, O, C=C, CH=CH & NH;

X: es haldgeno, alquilo de 1 a 2 atomos de carbono,
haloalquilo de 1 a 2 atomos de carbono, alcoxilo de 1 a 2 ato-
mos de carbono o haloalcoxilo de 1 a 2 &tomos de carbono;

X; y X3 son cada uno independientemente del otro, H,
haldgeno, algquilo de 1 a 2 atomos de carbono, halocalquilo de 1
a 2 atomos de carbono, alcoxilo de 1 a 2 atomos de carbono ©
haloalcoxilo de 1 a 2 a&tomos de carbono; e

Y es Ny 2 es C;

(11) Un compuesto de la f&rmula (I), en donde:

R, es un anillo de fenilo mono- & di-sustituido, seleccio-
nandose los sustituyentes a partir del grupo gue consiste en
haldégeno, metilo, halometilo, metoxilo, halometoxilo, fenilo
insustituido o mono- 6 di-sustituido, seleccionandose los sus-
tituyentes a partir del grupo que consiste en haldgeno, metilo,
halometilo, metoxilo y halometoxilo; y fenoxilo;

R, es H;

A es un solo enlace;

X, es fltor, cloro, metilo, trifluorometilo, o me-
toxilo;

X, ¥y X3 son cada uno independientemente del otro, H,

fldor, cloro, metilo, trifluorometilo, o metoxilo; e
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Y es Ny 2 es C;
incluyendo en cada caso los compuestos de adicidén fi-
sioldégicamente tolerables.
Dentro del alcance de la invencidén, se da preferencia
5 especialmente a los compuestos de la férmula (I) mencionados en
las Tablas 1 a 6, y mas especialmente a los compuestos de la
férmula (I) mencionados en los Ejemplos de Sintesis.
La invencién también se refiere a un proceso para la
preparacién de los compuestos de la férmula (I), en cada caso
10 en forma libre o en forma de sal, el cual comprende, por ejem-
plo,
a) para la preparacidén de un compuesto de la férmu-
la (I), en donde A es un solo enlace e Y es C y Z es N, hacer
reaccionar un compuesto de la férmula:

15

el cual es conocido o se puede preparar de una manera
andloga a los compuestos conocidos correspondientes, y en donde
X:, X2, X3, Yy R» son como se definen para la fdérmula (I), y Q es

20 un grupo saliente, con un compuesto de la férmula:



HN— HN 210
. (I11),

0
el cual es conocido o se puede preparar de una manera
andloga a los compuestos conocidos correspondientes, y en donde
R; es como se define para la férmula (I), opcionalmente en la
5 presencia de un catalizador, de preferencia acetato de plata, o
para la preparacidén de un compuesto de la fébrmula (I), en donde
A es un solo enlace e Y es Ny Z es C, hacer reaccionar un com-

puesto de la férmula:

10 (IV),

el cual es conocido o se puede preparar de una manera
andloga a los compuestos conocidos correspondientes, y en donde
X1, X2, y X3 son como se definen para la férmula (I), con un
compuesto de la férmula:

15

el cual es conocido o se puede preparar de una manera
andloga a los compuestos conocidos correspondientes, y en donde

R1 ¥ R; son como se definen para la férmula (I), y Q. es un gru-
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po saliente, opcionalmente en la presencia de un catalizador,
de preferencia acetatb de plata, o
c) para la preparacién de un compuesto de la férmu-
la (I), en donde A tiene los significados definidos para la
5 férmula (I), con la excepcidn de un solo enlace, hacer reaccio-

nar un compuesto de la férmula:

xl
X N=N_R,
4 ;{ vi,
Y—2Z Q
X
10 el cual es conocido o se puede preparar de una manera

andloga a los compuestos conocidos correspondientes, y en donde
X:, X2, X3, Y, Z y R, son como se definen para la férmula (I), y

Q. es un grupo saliente, con un compuesto de la fdérmula:

15 R,-A-M (VI1),

el cual es conocido o se puede preparar de una manera

andloga a los compuestos conocidos correspondientes, y en donde

R, es como se define para la férmula (I), y A tiene los signi-

20 ficados definidos para la férmula (I), con la excepcién de
S(0O) (CH2)q ¥y S(0);(CHz)q, Yy M es hidrégeno, un metal de transi-
cién o un metal alcalino, y cuando A es S(CH;)q, se oxida el

producto resultante, opcionalmente después de un aislamiento
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intermedio, para la preparacidén de un compuesto de la fdérmula
(I), en donde A es S(0O),;(CHy)q © S(0)2(CHy)q, &

d) para la preparacién de un compuesto de la férmu-
la (I) en donde A es un solo enlace e Y es C y Z es N, oxidar

5 un compuesto de la férmula:

X R

(VIII),

%,

el cual es conocido o se puede preparar de una manera
andloga a los compuestos conocidos correspondientes, y en donde
10 X;, Xz, X3, ¥ R; son como se definen para la férmula (I), con un
agente oxidante, y hacer reaccionar el producto resultante, op-
cionalmente después del aislamiento intermedio, con un compues-
to de la férmula (III), y hacer reaccionar el producto resul-
tante, opcionalmente después de un aislamiento intermedio, con

15 una sal de amonio, de preferencia acetato de amonio, o
e) para la preparacidén de un compuesto de la férmu-
la (I), en donde Y es Ny Z es C, hacer reaccionar un compuesto

de la fé6rmula:

R

Q&
20 Rr'{: (IX) ,

0
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el cual es conocido o se puede preparar de una manera .,/
andloga a los compuestos conocidos correspondientes, y en donde
R, y R, son como se definen para la férmula (I), y Q3 es O 6

NOH, con un compuesto de la férmula:

X S
X, N-HN
/ X,
NH,
X

el cual es conocido o se puede preparar de una manera

andloga a los compuestos conocidos correspondientes, y en donde

X1, Xz, Y X3 son como se definen para la fdérmula (I), y Qs es H,

10 o un grupo protector capaz de removerse, en forma libre o en
forma de sal, o

f) para la preparacién de un compuesto de la férmu-

la (I), en donde A es (CH:)p, alquenileno de 2 a 8 &tomos de

carbono, o alguinileno de 2 a 8 &tomos de carbono, hacer reac-

15 ciocnar un compuesto de la férmula (VI), el cual es conocido o

se puede preparar de una manera analoga a los compuestos cono-

cidos correspondientes, y en donde X;, Xz, X3, Y, Z y R; son co-

mo se definen para la férmula (I), y Q. es alguilo de 1 a 6

dtomos de carbono, de preferencia metilo, con un compuesto de

20 la férmula:

R;-alquilo de 1 a 6 atomos de carbono-CHO (X1),



10

15

20

25

22

el cual es conocido o se puede preparar de una manera
anadloga a los compuestos conocidos correspondientes, y en donde
R, es como se define para la fdérmula (I), opcionalmente en la
presencia de un catalizador de base fuerte, de preferencia die-
tilamida de litio o litio butilico, y deshidratar el producto
resultante, opcionalmente después del aislamiento intermedio,
opcionalmente en la presencia de un &cido fuerte, y si se des-
ea, para la preparacidén de un compuesto de la férmula (I), en
donde A es (CH.)p, realizar la hidrogenacidén en la presencia de
un catalizador de hidrogenacidén, y para la preparacién de un
compuesto de la férmula (I), en donde A es alquinileno de 2 a 8
adtomos de carbono, realizar la reaccidén con un haldgeno y luego
con una base fuerte, de preferencia NaOH;

y en cada casc, si se desea, convertir un compuesto
de la fdérmula (I), en cada caso en forma libre o en forma de
sal, que se pueda obtener de acuerdo con el proceso o mediante
otro método, en un compuestc diferente de la fdérmula (I), sepa-
rar una mezcla de isbmeros gue se pueda obtener de acuerdo con
el proceso, y aislar el isdmero deseado, y/o convertir un com-
puesto libre de la fdérmula {I) gque se pueda obtener de acuerdo
con el proceso, en una sal, © convertir una sal de un compuesto
de la férmula (I) que se pueda obtener de acuerdo con el proce-
so, en el compuesto libre de la férmula (I) o en una sal dife-

rente.

¢

AD
RS
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Los comentarios hechos anteriormente en relacidén con
las sales de los compuestos de la férmula (I) se aplican de una
manera andloga, con respecto a su sales, a los materiales de
partida mencionados anteriormente en la presente y mé&s adelante

en la presente.

Variante a):

Los reactivos se pueden hacer reaccionar entre si co-
mo tales, es decir, sin agregar solventes o diluyentes, por
ejemplo, en la masa fundida. Sin embargo, por lo general es
ventajosa la adicién de un solvente o diluyente inerte o de una
mezcla de los mismos. Los ejemplos de los solventes o diluyen-
tes son: hidrocarburos aromaticos, alifaticos, y aliciclicos, e
hidrocarburos halogenados, tales como benceno, tolueno, xileno,
mesitileno, tetralina, clorobenceno, diclorobenceno, bromoben-
ceno, éter de petrdleo, hexano, ciclohexano, diclorometano,
triclorometano, tetraclorometano, dicloroetano, tricloroeteno,
y tetracloroeteno; éteres, tales como dietiléter, dipropiléter,
di-isopropiléter, dibutiléter, terbutilmetiléter, monometiléter
de etilenglicol, monoetiléter de etilenglicol, dimetiléter de
etilenglicol, dimetoxidietiléter, tetrahidrofurano, y dioxano;
cetonas, tales como acetona, metiletilcetona, y metilisobutil-
cetona; alcoholes, tales como metanol, etanol, propanol, iso-
propanol, butanol, etilenglicol, y glicerol; amidas, tales como

N,N-dimetilformamida, N,N-dietilformamida, N,N-
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dimetilacetamida, N-metilpirrolidona, y triamida de &cido hexa-
metilfosférico; nitrilos, tales como acetonitrilo y propioni-
trilo; y sulfdéxidos, tales como sulfdéxido de dimetilo.

Los grupos salientes preferidos son haldgenos, tosi-
latos, mesilatos, y triflatos, especialmente haldgenos, mas es-
pecialmente cloro.

La reaccién convenientemente se efectia en una escala
de temperatura de aproximadamente 0°C a aproximadamente +150°C,
de preferencia de aproximadamente 20°C a aproximadamente
+100°C.

En una modalidad preferida de la variante a), se hace
reaccionar un compuesto de la férmula (II) con un compuesto de
la férmula (III) de aproximadamente 50°C a aproximadamente
100°C, de preferencia a aproximadamente 85°C, en un éter, de
preferencia dimetiléter de etilenglicol, en la presencia de un

catalizador, de preferencia acetato de plata.

Variante b):

Los reactivos se pueden hacer reaccionar entre si co-
mo tales, es decir, sin agregar solventes o diluyentes, por
ejemplo, en la masa fundida. Sin embargo, por lo general es
ventajosa la adicidén de un solvente o diluyente inerte o de una
mezcla de los mismos. Los ejemplos de los solventes y diluyen-
tes se dan bajo la variante a).

Los grupos salientes preferidos son haldgenos, tosi-
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latos, mesilatos, y triflatos, especialmente haldgenos, més es-
pecialmente cloro.

La reaccidén convenientemente se efectla en una escala
de temperatura de aproximadamente 0°C a aproximadamente +150°C,
de preferencia de aproximadamente 20°C a aproximadamente
+100°C.

En una modalidad preferida de la variante b), se hace
reaccionar un compuesto de la fdérmula (IV) con un compuesto de
la férmula (V) de aproximadamente 50°C a aproximadamente 100°C,
de preferencia a aproximadamente 85°C, en un éter, de preferen-
cia dimetiléter de etilenglicol, en la presencia de un catali-

zador, de preferencia acetato de plata.

Variante c):

Los reactivos se pueden hacer reaccionar entre si co-
mo tales, es decir, sin agregar solventes o diluyentes, por
ejemplo, en la masa fundida. Sin embargo, por lo general es
ventajosa la adicidén de un solvente o diluyente inerte o de una
mezcla de los mismos. Los ejemplos de los solventes y diluyen-
tes se dan bajo la variante a).

Los grupos salientes preferidos son OH, haldgenos,
tosilatos, mesilatos, y triflatos, especialmente haldgenos, mas
especialmente bromo y cloro.

La reaccidn convenientemente se efectla en una escala

de temperatura de aproximadamente 0°C a aproximadamente +150°C,
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de preferencia de aproximadamente 20°C a aproximadamente
+100°C.

En una modalidad preferida de la variante c), se hace
reaccionar un compuesto de la férmula (VI) con un compuesto de
la férmula (VII) de aproximadamente 0°C a aproximadamente
100°C, de preferencia a aproximadamente 20°C, en un solvente
inerte, opcionalmente en la presencia de una base como catali-

zador.

Variante d):

Los reactivos se pueden hacer reaccionar entre si co-
mo tales, es decir, sin agregar solventes o diluyentes, por
ejemplo, en la masa fundida. Sin embargo, por lo general es
ventajosa la adicidn de un sclvente o diluyente inerte o de una
mezcla de los mismos. Los ejemplos de los solventes y diluyen-
tes se dan bajo la variante a).

Los agentes oxidantes preferidos son halégenos, més
especialmente bromo.

Las reacciones convenientemente se efectiian en una
escala de temperatura de aproximadamente 0°C a aproximadamente
+120°C, de preferencia de aproximadamente 0°C a aproximadamente
+80°C.

En una modalidad preferida de la variante d), un com-
puesto de la férmula (VIII) se oxida con bromo de aproximada-

mente 0°C a aproximadamente 100°C, de preferencia a aproximada-
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mente 80°C, en un solvente polar, de preferencia sulfdxido de
dimetilo/agua, y luego, después del aislamiento del intermedio
del compuesto de diceto resultante, se hace reaccionar con un
compuesto de la férmula (III) de aproximadamente 0°C a aproxi-
madamente 60°C, de preferencia a aproximadamente 20°C, en un
solvente polar, de preferencia un alcohol, y 1luego, de prefe-
rencia sin aislamiento intermedio, se hace reaccionar con ace-
tato de amonio de aproximadamente 0°C a aproximadamente 120°C,
de preferencia a aproximadamente 100°C, en un solvente polar,

de preferencia &cido acético glacial.

Variante e):

Los reactivos se pueden hacer reaccionar entre si co-
mo tales, es decir, sin agregar solventes o diluyentes, por
ejemplo, en la masa fundida. Sin embargo, por lo general es
ventajosa la adicidén de un solvente o diluyente inerte o de una
mezcla de los mismos. Los ejemplos de los solventes y diluyen-
tes se dan bajo la variante a).

Los grupos protectores preferidos son alcoxicarbonilo
de 1 a 6 &tomos de carbono.

Las reacciones convenientemente se efectllan en una
escala de temperatura de aproximadamente 0°C a aproximadamente
+150°C, de preferencia de aproximadamente 0°C a aproximadamente
+120°C.

En una modalidad preferida de la variante e), un com-
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puesto de 1la férmula (IX) se hace reaccionar con un compuesto
de la férmula (X) de aproximadamente 0°C a aproximadamente
100°C, de preferencia a aproximadamente 20°C, en un alcohol, de
preferencia etanol, o en una mezcla de etanol/agua, opcional-
mente en la presencia de un catalizador acido, de preferencia
acido fdérmico.

Variante f):

Los reactivos se pueden hacer reaccionar entre si co-
mo tales, es decir, sin agregar solventes o diluyentes, por
ejemplo, en la masa fundida. Sin embargo, por lo general es
ventajosa la adicién de un solvente o diluyente inerte o de una
mezcla de los mismos. Los ejemplos de los solventes y diluyen-
tes se dan bajo la variante a).

Las reacciones convenientemente se efectan en una
escala de temperatura aproximadamente -80°C a aproximadamente
+150°C, de preferencia de aproximadamente 0°C a aproximadamente
+110°C.

En una modalidad preferida de la variante £), un com-
puesto de la férmula (VI), en donde Q, es metilo, se hace reac-
cionar con un aldehido de la férmula (XI), de aproximadamente -
80°C a aproximadamente 0°C, de preferencia a aproximadamente -
70°C, en un solvente no polar, de preferencia tetrahidrofurano,
en la presencia de una base fuerte, de preferencia 1litio n-
butilico, y luego, de preferencia después del aislamiento in-

termedio, se hace reaccionar con un acido fuerte, de preferen-
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damente 150°C, de preferencia a la temperatura de ebullicidn
del solvente, en un solvente no polar, de preferencia tolueno.

Las sales de los compuestos de la férmula (I) se pue-
den preparar de una manera conocida por si misma. Por ejemplo,
las sales de adicidén de &cido de los compuestos de la férmula
(I) se obtienen mediante el tratamiento con un acido adecuado,
0 un reactivo de intercambio de iones adecuado, y las sales con
bases mediante el tratamiento con una base adecuada o un reac-
tivo de intercambio de iones adecuado.

Las sales de los compuestos de la férmula (I) se pue-
den convertir en los compuestos libres de la férmula (I) de la
manera acostumbrada; las sales de adicién de &cido, por ejem-
plo, mediante el tratamiento con un agente basico adecuado, o
un reactivo de intercambio de iones adecuado, y las sales con
bases, por ejemplo, mediante el tratamiento con un acido ade-
cuado, o un reactivo de intercambio de iones adecuado.

Las sales de los compuestos de la férmula (I) se pue-
den convertir de una manera conocida por si misma en otras sa-
les de los compuestos de la férmula (I); las sales de adicidn
de &cido se pueden convertir, por ejemplo, en otras sales de
adicidén de éacido, por ejemplo mediante el tratamientc de una
sal de un &cido inorganico, tal como un clorhidrato, con una
sal de metal adecuada, tal como una sal de sodio, bario, o pla-

ta, de un &cido, por ejemplo con acetato de plata, en un sol-

e

NG
|

2
1:& {, H
cia acido toluensulfénico, de aproximadamente 80°C a aproxima- ~



’x?)
30 e
{3,,

7N

Vénte adecuado en donde sea insoluble una sal inorgdnica que

forme, por ejemplo, cloruro de plata, y por lo tanto, se preci-
pite de la mezcla de reaccidn.

Dependiendo de procedimiento y de las condiciones de

5 reaccidn, los compuestos de la férmula (I) que tienen propieda-

des formadoras de sal se pueden obtener en forma libre o en la

forma de sales.

Los compuestos de la férmula (I) también se pueden

obtener en forma de sus hidratos y/o incluir otros solventes,
10 por ejemplo, los opcionalmente utilizados para la cristaliza-
cidén de los compuestos que se encuentran en forma sélida.

La invencidén se refiere a todas aquellas formas del
proceso en donde un compuesto que se pueda obtener como com-
puesto de partida o intermediario en cualquier etapa del proce-

15 so, se utiliza como material de partida, y se realizan todos o
algunos de los pasos restantes, o se puede utilizar un material
de partida en la forma de un derivado o sal, o especialmente,
se forma bajo las condiciones de la reaccién.

En el proceso de la presente invencidn, es preferible
utilizar aquellos materiales de partida e intermediarios gque
den como resultado los compuestos de la férmula (I) descritos
al principio como especialmente valiosos.

La invencidén se refiere especialmente a los procesos
descritos en los Ejemplos de Preparacidn.

La invencién también se refiere a materiales de par-
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tida novedosos y a intermediarios, en cada caso en forma libre
o en forma de sal, utilizados de acuerdo con la invencidn para
la preparacidén de los compuestos de la férmula (I) y sus sales,
a su uso, y a procesos para su preparacidn.

En el &rea del control de plagas, los compuestos de
la férmula (I) de acuerdo con la invencién, son ingredientes
activos que exhiben una valiosa actividad preventiva y/o cura-
tiva con un espectro biocida muy conveniente, inclusive en ba-
jos indices de concentracién, mientras gue son bien tolerados
por los animales de sangre caliente, los peces, y las plantas.
Los ingredientes activos de acuerdo con la invencidén son efec-
tivos contra todas las etapas de desarrollo individuales de las
plagas animales normalmente sensibles, pero también de las pla-
gas animales resistentes, tales como insectos y representantes
de la orden Acarina. La accidén insecticida, ovicida, y/o acari-
cida de los ingredientes activos de acuerdo con la invenciédn,
se puede manifestar directamente, es decir, en la mortalidad de
las plagas, gque se presenta inmediatamente o s6lo después de
algin tiempo, por ejemplo durante la muda o de sus huevos, O
indirectamente, por ejemplo, en un indice reducido de oviposi-
cién y/o eclosién, correspondiendo la buena actividad a una
mortalidad de cuando menos el 50 al 60 por ciento.

Estas plagas animales incluyen, por ejemplo:

del orden de los Lepiddpteros, por ejemplo:

Acleris spp., Adoxophyes spp., Aegeria spp., Agrotis
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spp., Alabama argillaceae, Amylois spp., Anticarsia gemmatalis,
Archips spp., Argyrotaenlia spp., Autographa spp., Busseola fus-
ca, Cadra cautella, Carposina nipponensis, Chilo spp., Choris-
toneura spp., Clysia ambiguella, Cnaphalocrocis spp., Cnephasia
spp., Cochylis spp., Coleophora spp., Crocilodomia binotalis,
Cryptophlebia leucotreta, Cydia spp., Diatraea spp., Diparopsis
castanea, Earias spp., Ephestia spp., Eucosoma spp., Eupoecilia
ambiguella, Euproctis spp., Euxoa spp., Grapholita spp., Hedya
nubiferana, Heliothis spp., Hellula undalis, Hyphantria cunea,
Keiferia lycopersicella, Leucoptera scitella, Lithocollethis
spp., Lobesia botrana, Lymantria spp., Lyonetia spp., Malacoso-
ma spp., Mamestra brassicae, Manduca sexta, Operophtera spp.,
Ostrinia nubilalis, Pammene spp., Pandemis spp., Panolis flam-
mea, Pectinophora gossypiella, Phthorimaea operculella, Pieris
rapae, Pieris spp., Plutella xylostella, Prays spp., Scirpop-
haga spp., Sesamia spp., Sparganothis spp., Spodoptera spp.,
Synanthedon spp., Thaumetopoea spp., Tortrix spp., Trichoplusia
ni e Yponomeuta spp.;

del orden de los Coledpteros, por ejemplo:

Agriotes spp., Anthonomus spp., Atomaria linearis,
Chaetocnema tibialis, Cosmopolites spp., Curculio spp., Dermes-
tes spp., Diabrotica spp., Epilachna spp., Eremnus spp., Lepti-
notarsa decemlineata, Lissorhoptrus spp., Melolontha spp., Ory-
caephilus spp., Otiorhynchus spp., Phlyctinus spp., Popillia

spp., Psylliodes spp., Rhizopertha spp., Scarabeidae, Sitop-
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hilus spp., Sitotroga spp., Tenebrio spp., Tribolium sSpp. ¥
Trogoderma spp;

del orden de los Ortdpteros, por ejemplo:

Blatta spp., Blatella spp., Gryllotalpa spp., Leucop-
haea maderae, Locusta spp., Periplaneta spp. y Schistocerca
spp.;

del orden de los Isdpteros, por ejemplo:

Reticulitermes spp.;

del orden de los Psocdpteros, por ejemplo:

Liposcellis spp.;

del orden de los Andpluros, por ejemplo:

Haematopinus spp., Linognathus spp., Pediculus spp.,
Pemphigus spp. y Phylloxera spp.;

del orden de los Maldéfagos, por ejemplo:

Damalinea spp. y Trichodectes spp.;

del orden de los Tisandpteros, por ejemplo:

Frankiniella spp., Hercinothrips spp., Taeniothrips
spp., Thrips palmi, Thrips tabaci y Scirtothrips aurantii;

del orden de los Heterdpteros, por ejemplo:

Cimex spp., Distantiella theobroma, Dysdercus spp.,
Euchistus spp., Eurygaster spp., Leptocorisa spp., Nezara spp.,
Piesma spp., Rhodnius spp., Sahlbergella singularis, Scotinop-
hara spp. y Triatoma spp.;

del orden de los Homdpteros, por ejemplo:

Aleurothrixus floccosus, Aleyrodes brassicae, Aoni-
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diella spp., Aphididae, Aphis spp., Aspidiotus spp., Bemisia
tabaci, Ceroplaster spp., Chrysomphalus aonidium, Chrysomphalus
dictyospermi, Coccus hesperidium, Empoasca spp., Eriosoma lari-
gerum, Erythroneura spp., Gascardia spp., Laodelphax spp., Le-
canium corni, Lepidosaphes spp., Macrosiphus spp., Myzus spp.,
Nephotettix spp., Nilaparvata spp., Paratoria spp., Pemphigus
spp., Planococcus spp., Pseudaulacaspis spp., Pseudococcus
spp., Psylla spp., Pulvinaria aethiopica, Quadraspidiotus spp.,
Rhopalosiphum spp., Saissetia spp., Scaphoideus Spp- Schizap-
his spp., Sitobion spp., Trialeurodes vaporariorum, Trioza ery-
treae y Unaspis citri;

del orden de los Himendépteros, por ejemplo:

Acromyrmex, Atta spp., Cephus spp., Diprion spp., Di-
prionidae, Gilpinia polytoma, Hoplocampa spp., Lasius spp., Mo-
nomorium pharaonis, Neodiprion spp., Solenopsis spp. y Vespa
spp. ;

del orden de los Dipteros, por ejemplo:

Aedes spp., Antherigona soccata, Bibio hortulanus,
Calliphora erythrocephala, Ceratitis spp., Chrysomyia spp., Cu-
lex spp., Cuterebra spp., Dacus spp., Drosophila melanogaster,
Fannia spp., Gastrophilus spp., Glossina spp., Hypoderma spp.,
Hyppobosca spp., Liriomyza spp., Lucilia spp., Melanagromyza
spp., Musca spp., Oestrus spp., Orseolia spp., Oscinella frit,
Pegomyia hyoscyami, Phorbia spp., Rhagoletis pomonella, Sciara

spp., Stomoxys spp., Tabanus spp., Tannia spp. y Tipula spp.;
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del orden de los Sifonapteros, por ejemplo:

Ceratophyllus spp. y Xenopsylla cheopis;

del orden de los Tis&nuros, por ejemplo:

Lepisma saccharina, y

del orden de los Acaros, por ejemplo:

Acarus siro; Aceria sheldoni, Aculus schlechtendalil,
Amblyomma spp., Argas spp., Boophilus spp., Brevipalpus spp.,
Bryobia praetiosa, Calipitrimerus spp., Chorioptes spp., Derma-
nyssus gallinae, Eotetranychus carpini, Eriophyes spp., Hyalom-
ma spp., Ixodes spp., Olygonychus pratensis, Ornithodoros spp.,
Panonychus spp., Phyllocoptruta oleivora, Polyphagotarsonemus
latus, Psoroptes spp., Rhipicephalus spp., Rhizoglyphus spp.,
Sarcoptes spp., Tarsonemus spp. y Tetranychus spp..

Los compuestos de acuerdo con la invencidén se pueden
utilizar para controlar, es decir, inhibir o destruir, plagas
del tipo mencionado que se presentan especialmente en plantas,
mas especialmente en plantas utiles y ornamentales en agricul-
tura, en horticultura, y el silvicultura, o en las partes de
estas plantas, tales como las frutas, los retofios, las hojas,
los tallos, los tubérculos, o las raices, mientras que en algu-
nos casos, todavia se protegen contra estas plagas las partes
de las plantas que crezcan posteriormente.

Los cultivos objetivo incluyen tanto cultivos natura-
les como cultivos que se hayan modificado mediante métodos de

reproduccién o genéticos, especialmente cereales, tales como



10

15

20

25

36 2{‘/ .

trigo, cebada, centeno, avena, arroz, maiz, y sorgo; remolacha,

tal como remolacha azucarera y remolacha forrajera; fruta, por
ejemplo pomelos, fruta dura y fruta blanda, tal como manzanas,
peras, ciruelas, duraznos, almendras, cerezas, y bayas, por
ejemplo fresas, frambuesas, y =zarzamoras; plantas leguminosas,
tales como frijoles, lentejas, chicharos, y frijoles de soya;
plantas de aceite, tales como colza, mostaza, amapola, olivos,
girasoles, coco, aceite de ricino, cacao y cacahuates; cucurbi-
taceas, tales como calabacines, pepinos, y melones; plantas de
fibra, tales como algoddén, lino, cafiamo, y yute; frutas citri-
cas, tales como naranjas, limones, toronjas, y mandarinas; ver-
duras, tales como espinaca, lechuga, esparrago, coles, =zanaho-
rias, cebollas, jitomates, papas, y paprika; laurdceas, tales
como aguacate, canela, y alcanfor; y tabaco, nueces, café, be-
renjenas, cafia de azlcar, té, pimiento, vides, ltpulos, pléata-
nos, plantas de hule natural, y ornamentales.

Los compuestos de acuerdo con la invencidn son espe-
cialmente adecuados para controlar insectos y representantes de
la orden Acarina, especialmente insectos que se alimentan des-
truyendo las plantas, tales como Anthonomus grandis, Diabrotica
balteata, larvas de Heliothis virescens, Plutella xylostella, y
larvas de Spodoptera littoralis, y &acaros-arafla, tales como Te-
tranychus spp., en cultivos de algoddén, fruta, citricos, maiz,
frijol de soya, colza, y verduras.

Otras areas de uso de los compuestos de acuerdo con
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la invencidén son la proteccidén de los articulos y suministros
almacenados, y del material, y también en el sector de higiene,
especialmente en la proteccién de animales de sangre caliente,
incluyendo animales de granja, tales como vacas, cerdos, ove-
jas, y cabras, aves de corral, tales como gallinas, pavos, y
gansos, animales criados por su piel, tales como mink, zorras,
chinchillas, conejos y similares, y también animales domésticos
y mascotas, tales como gatos y perros, e inclusive seres huma-
nos, contra las plagas del tipo mencionado.

Por ejemplo, la infestacién de pulgas en animales do-
mésticos y en mascotas es un problema para el propietario del
animal para el que todavia se han encontrado soluciones sola-
mente insatisfactorias. Debido al complicado ciclo de vida de
la pulga, ninguno de los métodos conocidos para controlar pul-
gas es totalmente satisfactorio, especialmente debido a que la
mayoria de los métodos conocidos se dirigen principalmente al
control de las pulgas completamente crecidas en el pelo, y no
toman en cuenta todas las diferentes etapas Jjuveniles de las
pulgas, que viven no solamente en el pelo del animal, sino tam-
bién en el piso, en las alfombras, en el lugar donde duerme el
animal, en las sillas, en el jardin, y en todos los demas luga-
res con los que entra en contacto el animal infestado. El tra-
tamiento de pulgas es en general costoso, y se debe continuar
durante un periodo prolongado, lograndose el éxito solamente en

general cuando el tratamiento se aplica no solamente al animal
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afectado, por ejemplo el perro o el gato, sino también simultéa-
neamente a cualesquiera lugares frecuentados por el animal
afectado.

Los compuestos de la férmula (I) de acuerdo con la
invencidén, se pueden utilizar solos o en combinacidn con otros
biocidas. Por ejemplo, con el objeto de incrementar el efecto,
se pueden combinar con plaguicidas que tengan la misma direc-
cidén de accidn, o con el objeto de ampliar el espectro de ac-
cién, se pueden combinar con sustancias que tengan una direc-
cidn diferente de accidédn. Cuando se desee extender el espectro
de accidén hasta endoparédsitos, por ejemplo gusanos, los com-
puestos de la férmula (I) convenientemente se combinan con sus-
tancias que tengan propiedades endoparasiticidas. Por supuesto,
también se pueden utilizar en combinacidén con agentes antibac-
terianos. Debido a que los compuestos de la fdérmula (I) son
“adulticidas”, es decir, son efectivos especialmente contra las
etapas completamente crecidas de los parasitos objetivo, 1la
adicidén de plaguicidas que sean mas efectivos contra las etapas
juveniles del parésito puede ser muy conveniente, debido a que,
de esta manera, se alcanzarid todo el espectro de poblacidén de
parasitos, y ademds, se hace una contribucidén sustancial para
evitar el desarrollo de resistencia.

La buena actividad plaguicida de los compuestos de la
férmula (I) de acuerdo con la invencidén corresponde a una mor-

talidad de cuando menos el 50 al 60 por ciento de las plagas
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mencionadas.

La accidén de los compuestos de acuerdo con la inven-
cién, y las composiciones que los comprenden, contra las plagas
animales, se puede ampliar de una manera significativa, y se

5 puede adaptar a las circunstancias dadas mediante la adicién de

otros insecticidas y/o acaricidas. Los aditivos adecuados in-

cluyen, por ejemplo, representantes de las siguientes clases de
ingredientes activos: compuestos de organofdésforo, nitrofenocles
y derivados, formamidinas, ureas, carbamatos, piretroides,

10 hidrocarburos clorados, y preparaciones de Bacillus thurien-
giensis.

Los compuestos de la fdérmula (I) se utilizan en una
forma no modificada, o de preferencia junto con los auxiliares
convencionalmente empleados en la tecnologia de la formulacién,

15 y por consiguiente, se pueden formular de una manera conocida,
por ejemplo en concentrados emulsionables, soluciones directa-
mente rociables o diluibles, emulsiones diluidas, polvos humec-
tables, polvos solubles, polvos secos, granulos, y también en-
capsulaciones en sustancias poliméricas. Los métodos de aplica-
ién, tales como rociado, atomizacidn, espolvoreo, dispersidm,
riego, seleccionados al igual que los agentes de acuerdo con
objetivos pretendidos y las circunstancias prevalecientes,
tituyen objetos adicionales de la invencidn.

Las formulaciones, es decir, las composiciones, pre-

ones, o mezclas que comprenden al ingrediente activo de
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la férmula (1), o una combinacién de ese ingrediente activo con

otros ingredientes activos agroquimicos, y segin sea apropiado,

un auxiliar sdlido o liquido, se preparan de una manera conoci-

da, por ejemplo mediante mezcla homogénea y/o molienda de los

5 ingredientes activos con extensores, por ejemplo con solventes,

vehiculos sdélidos, y opcionalmente compuestos de actividad su-

perficial (tensoactivos), y la invencién también se refiere a
los mismos.

Como solventes entran en consideracidén: hidrocarburos

10 aromidticos, preferentemente las fraciones de 8 a 12 &tomos de

carbono de alquilbencenos, tales como mezclas de xileno o naf-

talinas alquiladas; hidrocarburos alifdticos o cicloaliféaticos,

tales como ciclohexano, parafinas o tetrahidronaftlaina; alco-

holes como etanol, propancl o butancl, y glicoles, asi como sus

éteres y ésteres, tales como propilenglicol, dipropilenglicolé-
ter, etilenglicol, etilenglicolmonometil- o -etiléter, cetonas,
tales como ciclohexanona, isoforona o diacetanolalcohol; sol-
entes fuertemente polares, tales como N-metil-2-pirrolidona,
1féxido de dimetil o dimetilformamida o agua, aceites vegeta-
, tales como aceite de colza, de ricino, de coco o de soya;
tualmente también aceites de silicona.

Como vehiculos so6lidos, por ejemplo, para agentes de
y polvos dispersables, se utilizan por lo regular rocas
adas, como calcita, talco, caolin, montmorillonita o

a. Para mejorar las propiedades fisicas se pueden
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agregar también &cidos silicicos altamente dispersos o polime-
rizados absorbentes altamente dispersos. Como vehiculos en gra-
no adsortivos para granulos entran en consideracién del tipo
poroso, como piedra pdmez, cascote de ladrillo, sepiolita o
bentonita; como vehiculos no adsortivos, calcita o arena. Ade-
mds, se puede utilizar una pluralidad de materiales granulados
de naturaleza inorgdnica u organica, como en particular dolomi-
ta o residuos vegetales triturados.

Dependiendo del tipo de ingrediente activo de la foér-
mula (I) por preparar o de la combinacién de estos ingredientes
activos con otros insectividas o acaricidas, como compuestos
tensoactivos entran en consideracidn tensoactivos no iondgenos,
de actividad catidnica y/o anidnica con buenas propiedades de
emulsidén, dispersidédn y humectacidn. Por tensoactivos se entien-
den también mezclas de los mismos.

Los tensocactivos adecuados pueden ser tanto los lla-
mados jabones solubles en agua como también compuestos tensoac-
tivos sintéticos solubles en agua.

Los jabones adecuados son las sales de metal alcali-
no, las sales de metal alcalinotérreo, o las sales de amonio
opcionalmente sustituidas de &cidos grasos superiores (de 10 a
22 atomos de carbono), por ejemplo las sales sddica o potéasica
de &cido oleico o estedrico, o de mezclas de acidos grasos na-
turales, gue se pueden obtener, por ejemplo, de aceite de coco

o de aceite de sebo. También se pueden mencionar las sales de
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metiltaurina de acido graso como tensocactivos.

Sin embargo, con mads frecuencia se utilizan los deno-
minados tensoactivos sintéticos, especialmente sulfonatos gra-
sos, sulfatos grasos, derivados de bencimidazol sulfonatados, o
sulfonatos de alquilarilo.

Los sulfonatos o sulfatos grasos normalmente se en-
cuentran en la forma de sales de metal alcalino, sales de metal
alcalinotérreo, o sales de amonio insustituido o sustituido, y
tienen un radical de alquilo con 8 a 22 &tomos de carbono, que
también incluye a la fraccién de algquilo de los radicales de
acilo, por ejemplo, la sal sdédica o calcica del &acido lignon-
sulfdnico, de dodecilsulfato, o de una mezcla de sulfatos de
alcohol graso obtenidos a partir de &cidos drasos naturales.
Estos compuestos también comprenden a las sales de ésteres de
acido sulfirico y los &acidos sulfdénicos de aductos de alcohol
graso/6xido de etileno. Los derivados de bencimidazol sulfona-
tados de preferencia contienen dos grupos de &cido sulfénico, y
un radical de acido graso que contiene de 8 a 22 atomos de car-
bono. Los ejemplos de los sulfonatos de alquilarilo son las sa-
les de sodio, calcio, o trietanolamina del &acido dodecilbencen-
sulfdénico, del acido dibutilnaftalensulfénico, o de un producto
de condensacién de &cido naftalensulfdnico/formaldehido. Tam-
bién son adecuados los fosfatos correspondientes, por ejemplo
las sales del éster de acido fosfdérico de un aducto de p-

nonilfenol con 4 a 14 moles de éxido de etileno, o fosfolipi-
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dos.

Como tensoactivos no idénicos entran en consideracidn
en primer 1lugar los derivados de poliglicoléter de alcoholes
alifaticos o cicloalifaticos, &cidos grasos saturados o insatu-
rados y alquilfenoles, los cuales pueden contener 3 a 30 grupos
de glicoléter y 8 a 20 &atomos de carbono en el radical (alifa-
tico) de hidrocarburo y 6 a 18 a&tomos de carbono en el radical
alquilo de 1los alguilfenoles. Otros tensoactivos no idnicos
adecuados son los aductos de 6xido de polietileno solubles en
agua, que contienen 20 a 250 grupos de etilenglicoléter y 10 a
100 grupos de propilenglicoléter, en polipropilenglicol, eti-
lendiaminopolipropilenglicol y algquilpolipropilenglicol con 1 a
10 Atomos de carbono en la cadena de alquilo. Los compuestos
mencionados contienen normalmente 1 a 5 unidades de etilengli-

col por cada unidad de propilenglicol.

Como ejemplos de tensoactivos no idénicos se pueden

citar nonilfenolpolietoxietanoles, poliglicoléter de ricino,
aductos polipropileno-éxido de polietileno, tributilfenoxipo-
lietoxietanol, polietilenglicol y octilfenoxipolietoxietanol.
También entran en consideracidén los ésteres de acido graso de
polioxietilensorbitano, como el trioleato de polioxietilensor-
bitano.

Los tensoactivos catidnicos son principalmente sales
de amonio cuaternario, las cuales contienen como N-

sustituyentes cuando menos un radical alquilo de 8 a 22 atomos
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de carbono, y como otros sustituyentes radicales algquilo o ben-
cilo inferiores, eventualmente halogenados, o radicales
hidroxialquilo inferiores. Las sales se presentan preferente-
mente como halogenuros, metilsulfatos o etilsulfatos, por ejem-
plo, el cloruro de esteariltrimetilamonio o el bromuro de ben-
cil-di-(2-cloretil) -etilamonio.

Los tensoactivos habituales en la técnica de formula-
cidén se describen, por ejemplo, en las siguientes publicacio-
nes: |

"Mc Cutcheon's Detergents and Emulsifiers Annual",
McPublishing Corp., Glen Rock, NJ, USA, 1988",

H. Stache, "Tensid-Taschenbuch", 2. Aufl., C. Hanser
Verlag Miinchen, Wien 1981.

M. and J. Ash. "Encyclopedia of Surfactants", Vol. I-
III, Chemical Publishing Co., New York, 1980-1981.

Los compuestos de la férmula (I) se distinguen, entre
otras cosas, también por su excelente actividad contra las pul-
gas, no solamente aniquildndose répidamente las pulgas adultas,
sino también, mediante una ruta en circuito, las etapas juveni-
les de las pulgas. Las larvas de pulgas que eclosionan de los
huevos de pulga se alimentan sustancialmente de la excrecién de
las pulgas adultas. Debidc a que los compuestos de la fdérmula
(I) de acuerdo con la invencidén aniquilan a las pulgas adultas
muy rapidamente, falta la excrecidn necesaria, y se priva a las

etapas juveniles del medio nutriente, de modo que perecen antes
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de alcanzar la etapa adulta.

Por consiguiente, la presente invencién se refiere de
preferencia a un método para controlar pardsitos en seres huma-
nos, animales domésticos, ganado productor y mascotas, en donde
se administra una cantidad efectiva de una composicidédn que com-
prende cuando menos un compuesto de la férmula (I), o una sal
fisiolégicamente tolerable del mismo, de una manera sistémica,
o de preferencia tépicamente al animal de sangre caliente.

La accidén de largo plazo se logra mediante los com-
puestos de la férmula (I) de acuerdo con la invencidén con dife-
rentes formas de administracidn, por ejemplo, mediante la admi-
nistracién del ingrediente activo en una forma formulada exter-
namente o internamente al animal que se vaya a tratar. "“Formu-
lada” en este caso significa, por ejemplo, en la forma de un
polvo, una tableta, o granulos, en liposomas o una capsula, en
la forma de una emulsidén, una espuma, © un rociado, en una for-
ma microencapsulada, o en una forma vertida o aplicada. Se en-
tenderd gque todas las composiciones oralmente administrables
comprenden, en adicidén a las sustancias de formulacidén acostum-
bradas, aditivos adicionales que alientan al animal huésped a
tomar la composicidén oralmente de una manera voluntaria, por
ejemplo odorantes y saborizantes adecuados.

La administracién percutdnea, por ejemplo mediante
inyeccidn subcutanea o intramuscular, o como una preparacidén de

depdésito en la forma de un implante, y la aplicacién tépica,
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por ejemplo en la forma vertida o aplicada, representan objetos
preferidos de esta invencidn, tomando en cuenta gue son faciles
de realizar. Un modo de administracidén adicional es la adminis-
tracién oral, por ejemplo, en la forma de una tableta. Las for-
mas de administracidn percuténea y tdpica son de interés parti-
cular, y dan excelentes resultados.

Las formas de administracidn percutanea incluyen, por
ejemplo, administracidén subcuténea, intramuscular, e inclusive
intravenosa de las formas inyectables. En adicidén a las jerin-
gas acostumbradas con agujas, también es posible utilizar dis-
positivos de jeringa de alta presidn sin aguja.

Las formulaciones vertidas y aplicadas son especial-
mente preferidas como formas tépicas de administracidn, pero
también puede ser conveniente la administracidén en la forma de
rociados, unglentos, soluciones, o polvos.

Mediante la seleccidén de una formulacidn adecuada, es
posible mejorar la capacidad de los ingredientes activos para
penetrar en el tejido vivo del animal huésped, y/o para mante-
ner su disponibilidad. Esto es importante cuando, por ejemplo,
se utilizan ingredientes activos més escasamente solubles, cuya
baja solubilidad requiera de un medio para mejorar la solubili-
dad, debido a que, en estos casos, el fluido corporal del ani-
mal puede disolver solamente pequefias cantidades de los ingre-
dientes activos a la vez.

Ademds, con el objeto de obtener una liberacién fuer-
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temente demorada del ingrediente activo, también puede estar
presente un compuesto de la férmula (I) de acuerdo con la in-
vencidén en una formulacidén de matriz que impida fisicamente que
el ingrediente activo se libere y se excrete prematuramente, y
mantenga la biodisponibilidad del ingrediente activo. Esta for-
mulacién de matriz se inyecta en el cuerpo, por ejemplo intra-
muscularmente o subcutdneamente, y permanece alli como una for-
ma de depdsito desde donde se libera continuamente el ingre-
diente activo. Estas formulaciones de matriz son conocidas para
una persona experta en la materia. En general son sustancias
semisdlidas de tipo de cera, por ejemplo ceras vegetales y po-
lietilenglicoles que tienen un alto peso molecular, o formula-
ciones poliméricas sdélidas, por ejemplo las denominadas mi-
croesferas.

La velocidad de 1liberacidén del ingrediente activo
desde el implante, y por lo tanto, el periodo de tiempo durante
el cual el implante exhibe una accidn, generalmente es de ter-
minada por la precisidén con la que se haya calibrado el implan-
te (cantidad de ingrediente activo en el implante), el medio
ambiente alrededor del implante, y la formulacién polimérica a
partir de la cual se haya hecho el implante.

La administracidén de aditivos medicinales veterina-
rios al alimento para animales es bien conocida en el campo de
la salud animal. Es usual preparar primero una denominada pre-

mezcla, en donde se dispersa el ingrediente activo en un liqui-
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do, o estd en una forma finamente dividida en portadores séli-
dos. Esa premezcla normalmente puede comprender de aproximada-
mente 1 a 800 miligramos del compuesto por kilogramo de premez-
cla, dependiendo de la concentracidén final deseada en el ali-
mento.

Debido a que los compuestos de la férmula (I) de
acuerdo con la invencién se pueden hidrolizar con los constitu-
yentes del alimento, se deben formular en una matriz protecto-
ra, por ejemplo, en gelatina, antes de agregarse a la premez-
cla.

La presente invencidén, de acuerdo con lo anterior,
también se refiere al aspecto de controlar parédsitos mediante
la administracién al animal huésped, con su alimento, de un
compuesto de la férmula (I) que se haya protegido contra la hi-
drélisis.

Un compuesto de la férmula (I) de acuerdo con la in-
vencidén, convenientemente se administra en una dosis de 0.01 a
800 miligramos/kilogramo, de preferencia de 0.1 a 200 miligra-
mos/kilogramo, especialmente de 0.5 a 30 miligramos/kilogramo
de peso del cuerpo, basé&ndose en el animal huésped.

Una buena dosis que se puede administrar rutinaria-
mente al animal huésped, es de 0.5 a 100 miligramos/kilogramo,
especialmente de 0.1 a 40 miligramos/kilogramo de peso del
cuerpo. La administracidén se efectlla a intervalos adecuados,

dependiendo del modo de administracidén y del peso del cuerpo.



10

15

20

25

49

La dosis total puede variar de una especie de animal
a otra, y también dentro de una especie de animal para el mismo
ingrediente activo, debido a que depende, entre otras cosas,
del peso, de la edad, y de la constitucidén del animal huésped.

Cuando se utiliza de acuerdo con la invencién, el
compuesto de la férmula (I) de acuerdo con la invencién, nor-
malmente se administrara no en forma pura, sino, de preferen-
cia, en la forma de una composicién que comprenda, en adicidn
al ingrediente activo, constituyentes gue asistan a la adminis-
tracién, siendo los constituyentes adecuados aquellos que sean
tolerados por el animal huésped. Por supuesto, es posible, asi
como controlar los paradsitos adultos de acuerdo con la inven-
cién, utilizar adicionalmente métodos convencionales para con-
trolar las etapas juveniles de las pulgas, aunque ésto Gltimo
no es absolutamente esencial.

Estas composiciones que se van a administrar de
acuerdo con la invencidén, generalmente comprenden del 0.1 al 99
por ciento, especialmente del 0.1 al 95 por ciento en peso de
un compuesto de la fdérmula (I) de acuerdo con la invencidn, y
del 99.9 al 1 por ciento en peso, especialmente del 99.9 al 5
por ciento en peso de un vehiculo sélido o liquido fisioldgica-
mente tolerable, incluyendo del 0 al 25 por ciento en peso, es-
pecialmente del 0.1 al 25 por ciento en peso de un dispersante
no téxico.

Aunque los productos comerciales de preferencia se
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formularan como concentrados, el usuario final normalmente em-
pleard formulaciones diluidas.

Estas formulaciones también pueden comprender auxi-
liares adicionales, tales como estabilizantes, antiespumantes,
reguladores de viscosidad, aglutinantes y viscosantes, asi como
otros ingredientes activos para obtener efectos especiales.

Los vehiculos fisioldgicamente tolerables conocidos
de la practica wmedicinal veterinaria para administracidén oral,
percutédnea, y tdépica, se pueden utilizar como auxiliares de
formulacién. En seguida se dan algunos ejemplos.

Los vehiculos adecuados son especialmente rellenos,
tales como azlcares, por ejemplo lactosa, sacarosa, manitol, o
sorbitol, preparaciones de celulosa, y/o fosfatos de calcio,
por ejemplo trifosfato de calcio, o fosfato &cido de calcio, y
aglutinantes, tales como pastas de almidén utilizando, por
ejemplo, almiddén de maiz, de trigo, de arroz, o de papa, dela-
tina, tragacanto, metilcelulosa, y/o, si se desea, desintegran-
tes, tales como los almidones anteriormente mencionados, tam-
bién almiddén de carboximetilo, polivinilpirrolidona reticulada,
dgar, A4cido alginico o una sal del mismo, tal como alginato de
sodio. Los auxiliares son especialmente acondicionadores de
flujo y lubricantes, por ejemplo &cido silicico, talco, &cido
estedrico o sales del mismo, tales como estearato de magnesio o
de calcio, y/o polietilenglicol. A los nicleos de grageas se

les pueden proporcionar recubrimientos adecuados, opcionalmente
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entéricos, utilizandose, entre otras cosas, soluciones de azl-
car concentradas, que pueden comprender goma arabiga, talco,
polivinilpirrolidona, polietilenglicol, y/o didéxido de titanio,
o soluciones de recubrimiento en solventes organicos adecuados
o mezclas de solventes, o, para la preparacidén de recubrimien-
tos entéricos, soluciones de preparaciones de celulosa adecua-
das, tales como ftalato de acetilcelulosa o ftalato de hidroxi-
propilmetilcelulosa. Se pueden agregan tintes, saborizantes, o
pigmentos a las tabletas o a los recubrimientos de grageas, por
ejemplo, para propbsitos de identificacidén, o para indicar di-
ferentes dosis del ingrediente activo.

Las preparaciones oralmente administrables son capsu-
las de gelatina dura, y también cépsulas selladas blandas
hechas de gelatina y un plastificante, tal como glicerol o sor-
bitol. Las cépsulas de gelatina dura pueden comprender al in-
grediente activo en la forma de gradnulos, por ejemplo mezclado
con rellenos, tales como lactosa, aglutinantes, tales como al-
midones, y/o abrillantadores, tales como talco o estearato de
magnesio, y si se desea, estabilizantes. En cépsulas blandas,
el ingrediente activo de preferencia se disuelve o se suspende
en liquidos adecuados, tales como aceites grasos, aceite de pa-
rafina, o polietilenglicoles 1ligquidos, a los que de la misma
manera se pueden haber agregado estabilizantes. Se da preferen-
cia, entre otras cosas, a las capsulas, las cuales se pueden

morder facilmente o tragar sin masticarse.
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El método vertido o aplicado comprende aplicar el
compuesto de la férmula (I) a un area localmente definida de la
piel o del pelo, convenientemente sobre la parte posterior del
cuello o el lomo del animal. Esto se realiza, por ejemplo, me-
diante la aplicacién de un cotonete o rocio de la formulacién
vertida o aplicada a un &rea relativamente pequefia del pelo,
desde donde se llega a distribuir el ingrediente activo sobre
un area amplia del pelo casi automdticamente como un resultado
de los constituyentes extensores de la formulacidn asistida por
los movimientos del animal.

Las formulaciones vertidas o aplicadas conveniente-
mente comprenden vehiculos que asisten una ripida distribucidn
sobre la superficie de la piel y en el pelo del animal huésped,
y en general se denominan aceites extensores. Son adecuadas,
por ejemplo, las soluciones oleosas; las soluciones alcohdlicas
e isopropandlicas, por ejemplo soluciones de 2-octildodecanol o
alcohol oleilico; soluciones en ésteres de Aacidos monocarboxi-
licos, tales como miristato de isopropilo, palmitato de isopro-
pilo, éster oxdlico de &cido laurico, oleiléster de &cido olei-
co, deciléster de &cido oleico, laurato de hexilo, oleato de
oleilo, oleato de decilo, ésteres de Acido caproico de los al-
coholes grasos saturados de una longitud de cadena de 12 a 18
dtomos de carbono; soluciones de ésteres de acidos dicarboxili-

cos, tales como ftalato de dibutilo, isoftalato de di-

isopropilo, di-isopropiléster de acido adipico, adipatc de di-
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N-butilo, o soluciones de ésteres de acidos alifaticos, por
ejemplo glicoles. Puede ser conveniente que también esté pre-
sente un dispersante conocido de la industria farmacéutica o
cosmética. Los ejemplos son pirrolidin-2-ona, N-
alquilpirrolidin-2-ona, acetona, polietilenglicol y sus éteres
y ésteres, propilenglicol, o triglicéridos sintéticos.

Las soluciones oleosas incluyen, por ejemplo, aceites
vegetales, tales como aceite de olivo, aceite de cacahuate,
aceite de ajonjoli, aceite de pino, aceite de linasa, y aceite
de ricino. Los aceites vegetales también pueden estar en una
forma epoxidada. También es posible utilizar parafinas y acei-
tes de silicona.

En general, una formulacidén vertida o aplicada con-
tendrd del 1 al 20 por ciento en peso de un compuesto de la
férmula (I), del 0.1 al 50 por ciento en peso de un dispersan-
te, y del 45 al 98.9 por ciento en peso de un»solvente.

El método vertido o aplicado se puede utilizar de una
manera especialmente conveniente para animales en manada, tales
como ganado, caballos, ovejas, y cerdos, en donde es dificil o
tardado tratar a todos los animales oralmente o mediante inyec-
cién. En virtud de su simplicidad, este método, por supuesto,
también se puede utilizar para todos los deméds animales, inclu-
yendo animales domésticos individuales y mascotas, y es muy po-
pular con los cuidadores de los animales, debido a gque con fre-

cuencia se realiza sin la asistencia experta de un cirujano ve-
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terinario.

Son adecuadas para administracién parenteral y percu-
tdnea las soluciones o suspensiones oleosas para inyecciédn,
utilizandose solventes o vehiculos lipofilicos adecuados, tales
como aceites grasos, por ejemplo aceite de ajonjoli, o ésteres
de &acido graso sintéticos, por ejemplo oleato de etilo, o tri-
glicéridos, o soluciones o suspensiones acuosas para inyeccidn
que comprendan sustancias incrementadoras de viscosidad, por
ejemplo carboximetilcelulosa de sodio, sorbitol y/o dextrano, y
opcionalmente estabilizantes.

La preparaciones de la presente invencidn se pueden
preparar de una manera conocida por si misma, por ejemplo por
medio de procesos convencionales de mezcla, granulacidn, confi-
teria, disolucidén, o liofilizacidn. Por ejemplo, se pueden ob-
tener preparaciones farmacéuticas para administracidén oral me-
diante la combinacién del ingrediente activo con vehiculos so-
lidos, opcionalmente granular la mezcla resultante, y procesar
la mezcla o los granulos, si se desea,'o es necesario, después
de la adicidén de excipientes adecuados, para formar tabletas o
nicleos de grageas.

Los siguientes ejemplos sirven meramente para ilus-
trar la invencidén, y no limitan la invencién.

Las formulaciones preferidas tienen especialmente 1la
siguiente composicidén (en todas partes, los porcentajes estéan

en peso) :
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Concentrados emulsionables:

Ingrediente activo:
Agente de actividad

superficial:

Vehiculo liquido:

Polvos secos:

Ingrediente activo:

Vehiculo sélido:

del 1 al 90 por ciento, de preferencia
del 5 al 20 por ciento.
del 1 al 30 por ciento, de preferencia
del 10 al 20 por ciento.
del 5 al 94 por ciento, de preferencia

del 70 al 85 por ciento.

del 0.1 al 10 por ciento, de preferen-
cia del 0.1 al 1 por ciento.
del 99.9 al 90 por ciento, de prefe-

rencia del 99.9 al 99 por ciento.

Concentrados en suspensién:

Ingrediente activo:

Agua:

Agente de actividad

superficial:

Polvos humectables:

Ingrediente activo:

del 5 al 75 por ciento, de preferencia
del 10 al 50 por ciento.

del 94 al 24 por ciento, de preferen-
cia del 88 al 30 por ciento.

del 1 al 40 por ciento, de preferencia

del 2 al 30 por ciento.

del 0.5 al 90 por ciento, de preferen-
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cia del 1 al 80 por ciento.

Agente de actividad del 0.5 al 20 por ciento, de preferen-
superficial: cia del 1 al 15 por ciento.
Vehiculo sélido: del 5 al 95 por ciento, de preferencia

del 15 al 90 por ciento.

Granulos:

Ingrediente activo: del 0.5 al 30 por ciento, de preferen-
cia del 3 al 15 por ciento.

Vehiculo sélido: del 99.5 al 70 por ciento, de prefe-

rencia del 97 al 85 por ciento.

Solucidn para invyeccidn:

Ingrediente activo: del 0.1 al 10 por ciento, de preferen-
cia del 0.5 al 5 por ciento.

Tensoactivo no idnico: del 0.1 al 30 por ciento, de preferen-
cia del 0.5 al 10 por ciento.

Mezcla de etanol y del 60 al 99 por ciento, de preferen-

propilenglicol: del 85 al 90 por ciento.

Suspensidn para inyeccidén (acuosa u oleosa):

Ingrediente activo: del 0.1 al 20 por ciento, de preferen-
cia del 1 al 10 por ciento.
Tensoactivo no iénico: del 0.1 al 20 por ciento, de preferen-

cia del 1 al 10 por ciento.
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cia del 85 al 95 por ciento.

Las composiciones también pueden comprender ingre-
dientes adicionales, tales como estabilizantes, por ejemplo
aceites vegetales o aceites vegetales epoxidados (aceite de co-
co epoxidado, aceite de colza, o aceite de frijol de soya), an-
tiespumantes, por ejemplo aceite de silicona, conservadores,
reguladores de viscosidad, aglutinantes y viscosantes, asi como
fertilizantes u otros ingredientes activos para obtener efectos
especiales.

Los siguientes ejemplos ilustran la invencidén descri-
ta anteriormente, pero no limitan su alcance de ninguna manera.
Las temperaturas se dan en Grados Celsius. El simbolo ‘h’ sig-

nifica ‘hora’:

l. Eijemplos de Sintesis

Ejemplo 1.1: 3-(4-bromofenil) -6-(2,6-difluorofenil) -[1,2,4]-

triazina

a) 40.6 gramos de 2,6-difluorocacetofenona se colo-
can en 120 mililitros de cloroformo, y se agregan 0.1 gramos de
cloruro de amonio. Luego, a 0°C, se agregan por goteo 37 gramos
de bromo en 240 mililitros de cloroformo, y se realiza la agi-
tacién a 0°C durante 1 hora. Luego la mezcla de reaccidén se ca-

lienta a temperatura ambiente, y se concentra utilizando un
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evaporador giratorio. El residuc se destila sobre una columna
Vigreux. De esta manera, se obtiene 2-bromo-1-(2,6-
difluorofenil) -etanona que tiene un punto de ebullicidn de 101-

110°C a 9 mbar.

b) 24.2 gramos de hidrazida de acido  4-
bromobenzoico, y 9.17 gramos de acetato de plata, se colocan en
290 mililitros de dimetoxietano. La suspensidn castafla se ca-
lienta a 60°C, se agregan 12.9 gramos de 2-bromo-1-(2,6-
difluorofenil)etanona, y luego se realiza la agitacidn, con en-
friamiento a reflujo (a aproximadamente 85°C), durante 48
horas. La suspensidén se enfria a 40°C y se filtra, y el filtra-
do se concentra utilizando un evaporador giratorio. El producto
crudo se purifica por medio de cromatografia por evaporacidn
(gel de silice; diclorometano/N-hexano, 1:1). De esta wmanera,
se obtiene el compuesto del titulo que tiene un punto de fusidn

de 167-169°C.

Ejemplo 1.2: 6-(2,6-difluorofenil) -3-(4’-trifluorometoxibi-

fenil-4-il)-[1,2,4)ltrjazina

244 miligramos de 3-(4-bromofenil)-6-(2,6-
difluorofenil)-[1,2,4ltriazina se colocan en 1.8 mililitros de
1,2-dimetoxietano, y se agregan en sucesidén 2.5 miligramos de
dicloruro de bis(trifenilfosfina)paladio (II), 159 miligramos

de acido 4-trifluorometoxifenilbdrico, y 176 miligramos de car-

Kagew
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bonato &cido de sodio en 1.8 mililitros de agua. Luego la mez-
cla de reaccidén se calienta a 70°C durante 5 horas. Después de
enfriar a temperatura ambiente, la suspensidén se vierte en una
solucién de hidrdxido de sodio 1N, y se extrae con acetato de
etilo. La fase orgdnica se lava con una solucidén saturada de
cloruro de sodio, se seca sobre sulfato de sodio, se filtra, y
se concentra. El1 producto crudo se disuelve en un minimo de
acetato de etilo caliente, se filtra hasta quedar transparente,
Yy se cristaliza a 0°C. De esta manera, se obtiene el compuesto

del titulo que tiene un punto de fusidn de 199-202°C.

Ejemplo 1.3: 6-(4-bromofenil) -3-(2,6-difluorofenil)-[(1,2,4]-

triazina

a) Bajo nitrégeno, se disuelven 3.15 gramos de Yyo-
duro de tiometil-2,6-difluorobenzimidinio en 30 mililitros de
metanol absoluto, y se agregan 1.32 gramos de carbazato de ter-
butilo. Después de agitarse a temperatura ambiente durante 17
horas, la mezcla de reaccidén se concentra utilizando un evapo-
rador giratorio, y el residuo se seca bajo un alto vacio. De
esta wmanera, se obtiene terbutiléster de &cido N'-[(2,6-
difluorcfenil) -iminofenil) -hidrazincarboxilico en la forma de
una espuma amarillenta, que se hace reaccionar adicionalmente

sin mayor purificacién.

b) 19.9 gramos de 4-bromoacetofenona se colocan en
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150 mililitros de metanol bajo nitrdégeno, y se agregan 14.7 mi-
lilitros de nitrito de isopentilo. A la solucidn resultante, se
le agregan entonces por goteo, a 17-23°C, 22.2 mililitros de
una solucién 5.4 M de metanolato de sodio en metanol. Después
de agitar durante 70 horas a temperatura ambiente, la suspen-
sién naranja se concentra utilizando un evaporador giratorio.
Se agregan 300 mililitros de agua al residuo, y la mezcla se
hace acida con 60 mililitros de &cido clorhidrico 2 N. La sus-
pensién amarilla resultante se filtra y se lava con agua; la
torta del filtro se recupera en acetato de etilo, y se lava con
agua. La fase organica se lava con una solucidn saturada de
cloruro de sodio, se seca sobre sulfato de sodio, se filtra, y
se concentra. El producto crudo se recristaliza a partir de
acetato de etilo/tolueno. De esta manera se obtiene oxima de
(4-bromofenil) -oxoacetaldehido en la forma de un polvo incolo-

ro.

b) Una mezcla de 200 miligramos de terbutiléster de
dcido N’-[(2,6-difluorofenil)-iminometil]-hidrazincarboxilico,
114 miligramos de oxima de (4-bromofenil)-oxoacetaldehido, vy
123 miligramos de acetato de sodio en 1.5 mililitros de &cido
acético glacial, se calienta a 100°C durante 3 horas. Después
de enfriar a temperatura ambiente, la mezcla de reaccidn se
vierte en agua, y se extrae con acetato de etilo. La fase orga-

nica se lava en sucesidn con una solucidén saturada de carbonato
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dcido de sodio y una solucidén saturada de cloruro de sodio, se
seca sobre sulfato de sodio, se filtra, y se concentra. El re-
siduo se purifica por medic de cromatografia por evaporacidn
(metanol al 1 por ciento en diclorometano). De esta manera, se
obtiene el compuesto del titulo que tiene un punto de fusidén de

180-181°C.

Ejemplo 1.4: 3-[2,6-difluorofenil) -6-~(4’-trifluorometoxibi-

fenil-4-il)-{1,2,4)triazina

De una manera andloga al procedimiento indicado en el
Ejemplo 1.2, se obtiene el compuesto del titulo que tiene un
punto de fusién de 225-230°C mediante acoplamiento catalizado
con pd de 6- (4 -bromofenil)-3-(2,6-difluorofenil) -

(1,2,4]triazina con &cido 4-trifluorometoxifenilbdrico.

Ejemplo 1.5: 3-(4-bromofenil)-5-(2,6-difluorofenil)-[1,2,4]

triazina

a) 5 gramos de 2,6-difluorcacetofenona se colocan en
13.6 mililitros de sulfdéxido de dimetilo, y se agregan por go-
teo 2.7 mililitros de bromo (8.8 M en agua), elevandose la tem-
peratura de 1la reaccidén desde la temperatura ambiente hasta
40°C. Cuando se completa la adicidén de bromo, la mezcla se ca-
lienta a 80°C durante 30 minutos. Después de enfriar a tempera-
tura ambiente, la mezcla de reaccidn se vierte en 100 milili-

tros de diclorometano; con agitacidn, se agregan sulfato de so-
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dio y carbonato &cido de sodio a la solucidn, se realiza la
filtracidén, y la mezcla de reaccién se concentra utilizando un
evaporador giratorio. El producto crudo se somete a cromatogra-
fia por evaporacién con diclorometano. De esta manera, Se Ob-
tiene (2,6-difluorofenil) -oxcacetaldehido en la forma de un

aceite viscoso incoloro.

b) 2 gramos de (2,6-difluorofenil)-oxcacetaldehido
se colocan en 15 mililitros de metanol a temperatura ambiente,
y se agregan 1.59 gramos de 4-bromofenilhidrazida, disolviéndo-
se ésta Gltima completamente. Después de agitar a temperatura
ambiente durante 2 horas, el producto precipitado se filtra, y
luego se lava con una pequefia cantidad de metanol frio. De esta
manera, se obtiene {2-(2,6-difluorofenil) -2-oxoetiliden] -
hidrazida de &cido 4-bromobenzoico, y se hace reaccionar adi-

cionalmente sin mayor purificacidn.

c) Una mezcla de 1.85 gramos de [2-[2,6-
difluorofenil) -2-oxocetiliden] hidrazida de acido 4-
bromobenzoico, y 0.77 gramos de acetato de amonio, se calienta
en 15 mililitros de &acido acético glacial a 100°C durante 14
horas. Después de enfriar a temperatura ambiente, la mezcla de
reaccidén se vierte en agua helada, y se extrae con acetato de
etilo, y la fase organica se lava con carbonato acido de sodio

saturado, y una solucidén saturada de cloruro de sodio. Después

i
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de que se ha secado la fase organica sobre sulfato de sodio, se
realizan la filtracidén y la concentracidn en un evaporador gi-
ratorio. El residuo se purifica por medio de cromatografia por
evaporacidén (acetato de etilo al 5 por ciento en tolueno). De
5 esta manera, se obtiene el compuesto del titulo en la forma de

cristales amarillos.

Ejemplo 1.6: 5-(2,6-difluorofenil)-~-3-(4~-trifluorometoxibifenil-

4-il1)-[1,2,4)triazina

"' 10 De una manera andloga al procedimiento indicado en el
Ejemplo 1.2, se obtiene el compuesto del titulo que tiene un
punto de fusidn de 159-160°C mediante acoplamiento catalizado
con Pd de 150 miligramos de 3-{(4-bromofenil) -5-(2,6-
difluorofenil)-(1,2,4]ltriazina con 97 miligramos de A&cido 4-

15 trifluorometoxifenilbdrico.

Ejemplo 1.7:  6-(4-clorobencilamino) -3-(2,6-difluorofenil) -

[1,2,4)triazina

" a) A temperatura ambiente, 30 gramos de terbutilés-
20 ter de A&acido N'-{(2,6-difluorofenil)-imino-metil]-hidrazincar-
boxilico, y 23.8 gramos de etiléster de acido glioxilico, se

agitan en 500 mililitros de tolueno a 70°C durante 4 horas.

Luego la mezcla de reaccidén se concentra, se agregan 200 mili-

litros de acido férmico, y se continGa la agitacidén a tempera-

25 tura ambiente durante 5 horas. La mezcla de reaccidn se concen-
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tra, y el residuo se recupera en 300 mililitros de etanol, y se
hierve bajo reflujo durante 6 horas. Después de la concentra-
cién de la mezcla de reaccidn, y de la recristalizacidén a par-
tir de acetato de etilo, se obtiene 3-(2,6-difluocrocfenil) -
[1,2,4]triazin-6(1H) -ona, que tiene un punto de fusidén de 219-

226°C.

b) Un gramo de 3-(2,6-difluorofenil) -
[1,2,4]triazin-6 (1H) -ona, se coloca en 20 mililitros de dioxa-
no, y a temperatura ambiente, se agregan 0.73 gramos de POCl;.
Luego, dentro de un periodo de 5 minutos, se agregan por goteo
0.48 gramos de trietilamina en 3 mililitros de dioxano, y se
realiza agitacidén a temperatura ambiente durante 30 minutos.
Luego la mezcla de reaccidén se vierte en agua helada, y se ex-
trae con acetato de etilo, y la fase orgénica se separa y se
concentra. De esta manera, se obtiene 6-cloro-3-(2,6-
difluorofenil)-[1,2,4]triazina en la forma de un aceite amari-
llo. El1 producto crudo se hace reaccionar adicionalmente sin

purificacién.

c) 0.9 gramos de 6-cloro-3-(2,6-difluorcfenil)-
{1,2,4]triazina se colocan en 10 mililitros de cloruro de meti-
leno, y se agregan 0.57 gramos de 4-clorobencilamina y 0.81
gramos de trietilamina. Después de agitarse a temperatura am-

biente durante 2 horas, la mezcla de reaccidn se vierte en
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agua, y se extrae con cloruro de metileno; la fase orgénica se

concentra, y el residuo se purifica por medio de cromatografia
en columna sobre gel de silice. De esta manera, se obtiene el

compuesto del titulo gque tiene un punto de fusidn de 200-205°C.

Ejemplo 1.8: 6-~(3-clorofenoxi)-3-(2,6-difluorcfenil)-[1,2,4]-

triazina

325 miligramos de  6-cloro-3-(2,6-difluorofenil) -
[1,2,4]triazina (ver el ejemplo 1.7b), se colocan en 10 milili-
tros de acetonitrilo; se agregan 230 miligramos de 3-clorofenol
y 190 miligramos de carbonato de potasio, y se realiza la agi-
tacién a temperatura ambiente durante 2 horas. Luego la mezcla
de reaccidén se vierte en agua, y se extrae con acetato de eti-
lo; la fase de acetato de etilo se concentra, y el producto
crudo se purifica por medio de cromatografia en columna. De es-
ta manera, se obtiene el compuesto del titulo que tiene un pun-

to de fusidén de 132-137°C.

Ejemplo 1.9: 6-[2-(4-clorofenil) -vinil]l-3-(2,6-difluorofenil) -

(1,2,4]triazina

a) Se agregan 1.89 gramosg de metilglioxal (al 40
por ciento en agua) a 2.71 gramos de terbutiléster de acido N'-
[(2,6-difluorofenil) -iminometil] -hidrazincarboxilico en 30 mi-
lilitros de etanol, y se realiza agitacién a temperatura am-

biente durante 16 horas. Luego la mezcla de reaccidn se concen-
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tra, y el residuo se recupera en 20 mililitros de &cido fdrmi-
co, y se continfa la agitacidén a temperatura ambiente durante 5
horas. La mezcla de reaccidén se concentra por evaporacidn; el
residuo nuevamente se disuelve en 20 mililitros de etanol, se
hierve bajo reflujo durante 2 horas, luego se concentra y se
purifica por medio de cromatografia en columna. De esta manera
se obtiene 3-(2,6-difluorofenil)-6-metil-[1,2,4]triazina, Qque

tiene un punto de fusién de 90-93°C.

b) A -20°C, se agregan 1.5 mililitros de litio n-
butilico (1.6 M en hexano) a 202 miligramos de di-
isopropilamina en 6 mililitros de tetrahidrofurano. Después de
15 minutos, la mezcla de reaccidén se enfria a -50°C, y se agre-
gan por goteo 0.414 gramos de 3-(2,6-difluorofenil)-6-metil-
{1,2,4)triazina en 2 mililitros de tetrahidrofurano. Después de
20 minutos, la mezcla se enfria a -70°C, se agregan por goteo
0.281 gramos de 4-clorobenzaldehido en 3 mililitros de tetrahi-
drofurano, y luego la mezcla se agita a -70°C durante 2 horas.
Luego la mezcla de reaccidén se vierte en agua helada, y se ex-
trae con acetato de etilo; la fase orgdnica se concentra, y el
residuo se purifica por medio de cromatografia por evaporacidn.
De esta manera, se obtiene 1-{(4-clorofenil)-2-[3-(2,6-
difluorofenil)-[1,2,4]triazin-6-il}-etanocl en la forma de una
resina castafia clara. Después de la recristalizacién a partir

de dietiléter/hexano, se obtiene 1-(4-clorofenil)-2-([3-(2,6-
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difluorofenil)-{1,2,4]triazin-6-1il]-etanol en la forma de cris-

tales beiges, que tienen un punto de fusidén de 98-102°C.

c) 140 miligramos de 1-(4-clorofenil)-2-[3-(2,6-
difluorofenil)-{1,2,4]triazin-6-il]-etanol, y 10 miligramos de
acido p-toluensulfénico en 10 mililitros de tolueno, se hierven
bajo reflujo utilizando un separador de agua durante 2 horas;
luego la mezcla de reaccidén se vierte en agua, y la fase de to-
lueno se separa, se seca con sulfato de sodio, y se concentra
por evaporacidén. Después de la recristalizacidén del residuo a
partir de ciclohexano, se obtiene el compuesto del titulo que
tiene un punto de fusidén de 135-140°C.

De una manera andloga a los procedimientos descritos
anteriormente, también es posible preparar las sustancias men-
cionadas en las siguientes Tablas 1 a 6. Los valores numéricos

se refieren a los puntos de fusidén, y se dan en °C.



Tabla 1:
X, R,

N=N

N/ R

N

X, R,
No X3 X, R, R> R, Datos Fi-
sicos

1.1 F F H CH; 4-(4-F-Ph)
1.2 F F H CH; 4-(4-Cl1l-Ph) 171-173
1.3 F F H CH; 4-(3-CF,-Ph) 119-121
1.4 F F H CH, 4-(4-CF3-Ph) 121-124
1.5 F F H CH; 4-(4-0CF;-Ph) 165-167
1.6 F F H CH, 4-(4-terbutil-Ph)
1.7 F F H CH, 4-(2,4-Cl,-Ph)
1.8 F F H CH; 4-(3,5-C1,-Ph) 195-197
1.9 F F H CH- 4-(2-CF;3-Ph)
1.10 F F H CH; 4-(4-0CH;-Ph)
1.11 F F H CHs 4-(4-SCH;-Ph)
1.12 F F H CH; 4- (3-0CH,-Ph)
1.13 F F H CH; 4-(3-Cl-Ph)
1.14 F F H CH; 4-(3,4-Cl,-Ph)
1.15 F F H CH,; 4-(3-Cl-4-F-Ph) 174-176
1.16 F F H CHs 4-Br 163-165
1.17 F F H OCH; 4-(4-F-Ph)
.1.18 F F H OCH, 4-(4-Cl-Ph) 172-173
1.19 F F H OCH; 4-(3-CF3;-Ph)
1.20 F F H OCH; 4-(4-CF3;-Ph) 178-179
1.21 F F H OCH; 4-(4-0CF;-Ph) 162-163
1.22 F F H OCH,CH; 4-{4-terbutil-Ph)
1.23 F F H OCH; 4-(2,4-Cl,-Ph)
1.24 F F H OCH,4 4-(3,5-Cl,-Ph)
1.25 F F H OCH, 4-(2-CF;-Ph)
1.26 F F H OCH; 4-(4-0CH;-Ph)
1.27 F F H OCH, 4-(4-SCH;-Ph)
1.28 F F H OCH; 4-(3-0CH;-Ph)
1.29 F F H OCH; 4-(3-Cl-Ph)
1.30 F F H OCH; 4-(3,4-Cl,-Ph)
1.31 F F H OCH,;4 4-(3-Cl-4-F-Ph) 182-183
1.32 F F H CF; 4-(4-F-Ph)
1.33 F F H CF, 4-(4-Cl-Ph)
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No X, X5 Ry R> R; Datos Fi-
sicos

1.34 F F H CF; 4-(3-CF3-Ph)
1.35 F F H CF; 4- (4-CF;3-Ph)
1.36 F F H CF, 4-(4-0OCF;5-Ph)
1.37 F F H CF, 4-(4-terbutil-Ph)
1.38 F F H CF; 4-(2,4-Cl,-Ph)
1.39 F F H CF, 4-(3,5-Cl,-Ph)
1.40 F F H CF; 4-(2-CF;3-Ph)
1.41 F F H CF; 4-(4-0CH;-Ph)
1.42 F F H CF; 4- (4-SCH;-Ph)
1.43 F F H CF; 4- (3-0OCH:-Ph)
1.44 F F H CF, 4-(3-Cl-Ph)
1.45 F F H CF, 4-(3,4-Cl,-Ph)
1.46 F F H CF, 4-(3-Cl-4-F-Ph)
1.47 F F CH; H 4-(4-F-Ph)
1.48 F F CH; H 4-(4-Cl-Ph)
1.49 F F CH, H 4- (3-CF3-Ph)
1.50 F F CH; H 4-(4-CF;3-Ph)
1.51 F F CH,3 H 4- (4-0OCF;-Ph)
1.52 F F CH, H 4-(4-terbutil-Ph)
1.53 F F CH; H 4-(2,4-Cl,-pPh)
1.54 F F CH; H 4-(3,5-Cl,-Ph)
1.55 F F CH, H 4-(2-CF;-Ph)
1.56 F F CH; H 4 - (4-0OCH;-Ph)
1.57 F F CH; H 4-(4-SCH;-Ph)
1.58 F F CH; H 4 - (3-OCH;-Ph)
1.59 F F CH; H 4-(3-Cl-Ph)
1.60 F F CH; H 4-(3,4-Cl,-Ph)
1.61 F F CH; H 4-(3-Cl-4-F-Ph)
1.62 F F CH, CH, 4- (4-F-Ph)
1.63 F F CH,3 CH, 4-(4-Cl-Ph)
1.64 F F CH, CH; 4-(3-CF3-Ph)
1.65 F F CH, CH, 4-(4-CF3-Ph)
1.66 F F CH, CH; 4- (4-0CF;-Ph)
1.67 F F CH, CH; 4-(4-terbutil-Ph)
1.68 F F CH; CH; 4-(2,4-Cl,-Ph)
1.69 F F CH; CH, 4-(3,5-Cl,-Ph)
1.70 F F CH; CH; 4-(2-CF3-Ph)
1.71 F F CH; CH; 4- (4-0OCH;-Ph)
1.72 F F CH, CH,; 4 - (4-SCH,-Ph)
1.73 F F CH; CH; 4- (3-0OCH;-Ph)
1.74 F F CH; CH; 4-(3-Cl-pPh)
1.75 F F CH, CH; 4-(3,4-Cl,-Ph)
1.76 F F CH; CH; 4-(3-Cl-4-F-Ph)
1.77 F F CH; OCH; 4-(4-F-Ph)
1.78 F F CH, OCH; 4-(4-Cl-pPh)
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No X: X3 Ry R, R3 Datos Fi-
sicos

1.79 F F CH; OCH; 4-(3-CF;3;-Ph)
1.80 F F CH; OCH; 4-(4-CF3-Ph)
1.81 F F CH; OCH; 4-(4-0OCF;-Ph)
1.82 F F CH;, OCH;4 4-(4-terbutil-Ph)
1.83 F F CH; OCH; 4-(2,4-Cl,-Ph)
1.84 F F CH, OCH,; 4-(3,5-Cl,-Ph)
1.85 F F CH; OCH;4 4-(2-CF;3-Ph)
1.86 F F CH, OCH; 4-(4-0QOCH;3-Ph)
1.87 F F CH; OCH; 4-(4-SCH;-Ph)
1.88 F F CH, QCH, 4- (3-QCH;-Ph)
1.89 F F CH,; OCH,; 4-(3-Cl-Ph)
1.90 F F CH; QCH, 4-(3,4-Cl,-Ph)
1.91 F F CH; OCH; 4-(3-Cl-4-F-Ph)
1.92 F F CH, Cry 4-(4-F-Ph)
1.93 F F CH; CF; 4-(4-Cl-Ph)
1.94 F F CH, CF3 4-(3-CF;3-Ph)
1.85 F F CH; CF, 4-(4-CF3-Ph)
1.96 F F CH; CF3 4-{4-0OCF;-Ph)
1.97 F F CH; CF;3 4-(4-terbutil-Ph)
1.98 F F CH; CFs 4-(2,4-Cl,-Ph)
1.99 F F CH, CFa 4-(3,5-Cl,-Ph)
1.100 F F CH; CF3 4-(2-CF3~Ph)
1.101 F F CH, CF, 4-(4-0CH,-Ph)
1.102 F F CH; CF; 4-(4-SCH;-Ph)
1.103 F F CH, CFs 4-(3-0QCH;-Ph)
1.104 F F CH; CF, 4-(3-Cl-Ph)
1.105 F F CH, Cr, 4-(3,4-Cl,-Ph)
1.106 F F CH; CF5 4-(3-Cl-4-F-Ph)
1.107 F Cl H H 4-(4-F-Ph)
1.108 F Ccl H H 4-(4-Cl-Ph)
1.109 F Cl H H 4-(3-CF3;-Ph)
1.110 F Cl H H 4-(4-CF;3-Ph)
1.111 F Cl H H 4-(4-OCF;-Ph)
1.112 F Cl H H 4-(4-terbutil-Ph)
1.113 F Ccl H H 4-(2,4-Cl,-Ph)
1.114 F Cl H H 4-(3,5-Cl,-Ph)
1.115 F Cl H H 4-(2-CF3-Ph)
1.116 F C1 H H 4-(4-0CH;-Ph)
1.117 F Ccl H H 4-(4-SCH;3-Ph)
1.118 F Cl H H 4- (3-CCH3-Ph)
1.119 F Ccl H H 4-(3-Cl-Ph)
1.120 F Cl H H 4-(3,4-Cl,-Ph)
1.121 F Cl H H 4-(3-Cl-4-F-Ph)
1.122 F Cl H CH, 4-(4-F-Ph)
1.123 F Cl H CH; 4-(4-Cl-Ph)
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Datos Fi- “ a7

No. X, X, R; R, R3

sicos i
1.124 F Cl H CH, 4- (3-CF;-Ph)
1.125 F cCl H CH;, 4-(4-CF5;-Ph)
1.126 F Cl H CH; 4- (4-0OCF;-Ph)
1.127 F Cl H CH; 4- (4-terbutil-Ph)
1.128 F Cl H CH; 4-(2,4-Cl,-Ph)
1.129 F Cl H CH, 4-(3,5-Cl,-Ph)
1.130 F Cl H CH; 4- (2-CF;-Ph)
1.131 F Cl H CH, 4- (4-0CH;-Ph)
1.132 F Cl H CH; 4- (4-SCH;3-Ph)
1.133 F cl H CH; 4- (3-0OCH;-Ph)
1.134 F Cl H CH, 4- (3-Cl-pPh)
1.135 F Cl H CH; 4-(3,4-Cl,-Ph)
1.136 F Cl H CH; 4-(3-Cl-4-F-Ph)
1.137 F Cl H OCH;4 4- (4-F-Ph)
1.138 F Cl H OCH; 4-(4-Cl-Ph)
1.139 F Cl H OCH,; 4- (3-CF5-Ph)
1.140 F Cl H OCH, 4- (4-CF5-Ph)
1.141 F Cl H OCH; 4- (4-0OCF;-Ph)
1.142 F 1l H OCH, 4-(4-terbutil-Ph)
1.143 F Cl H OCH; 4-(2,4-Cl,-Ph)
1.144 F cl H OCH; 4-(3,5-Cl,-Ph)
1.145 F Cl H OCH, 4- (2-CF5-Ph)
1.146 F Cl H OCH; 4-(4-OCH;-Ph)
1.147 F Cl H OCH; 4- (4-SCH;-Ph)
1.148 F Cl H OCH; 4- (3-0OCH;-Ph)
1.149 F Cl H OCH; 4-(3-Cl-Ph)
1.150 F Cl H OCH, 4-(3,4-Cl,-Ph)
1.151 F cl H OCH; 4-(3-Cl-4-F-Ph)
1.152 F Cl H CF; 4-(4-F-Ph)
1.153 F Cl H CF; 4-(4-Cl-Ph)
1.154 F Cl H CF, 4-(3-CF5-Ph)
1.155 F Cl H CF, 4- (4-CF5-Ph)
1.156 F Cl H CF, 4- (4-0CF;-Ph)
1.157 F Cl H CF, 4-(4-terbutil-Ph)
1.158 F Cl H CF; 4-(2,4-Cl,-Ph)
1.159 F Cl H CF, 4-(3,5-Cl,-Ph)
1.160 F. Cl1 H CF, 4-(2-CF5-Ph)
1.161 F cl H CF, 4-(4-0OCH;-Ph)
1.162 F Cl H CF; 4- (4-SCH;-Ph)
1.163 F Cl H CF; 4- (3-OCH;-Ph)
1.164 F Cl H CF, 4- (3-Cl-pPh)
1.165 F Cl H CF; 4 (3,4-C1,-Ph)
1.166 F cl H CF; -(3-Cl-4-F-Ph)
1.167 F Cl CH; H 4-(4—F-Ph)
1.168 F Cl CH, H 4-(4-Cl-pPh)
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No X, X, R R> R, Datos Fi-
sicos

1.169 F Cl CH,\ H 4- (3-CF3-Ph)
1.170 F Cl CH, H 4-(4-CF3;-Ph)
1.171 F Cl CH; H 4-(4-0CF;-Ph)
1.172 F Cl CH; H 4-(4-terbutil-Ph)
1.173 F Cl CH; H 4-(2,4-Cl,-Ph)
1.174 F Cl CH, H 4-(3,5-Cl;-Ph)
1.175 F Cl CH; H 4-(2-CF;-Ph)
1.176 F Cl CH; H 4- (4-0CH;-Ph)
1.177 F Cl CH- H 4- (4-8CH;-Ph)
1.178 F Cl CH; H 4- (3-QCH;-Ph)
1.179 F C1 CH; H 4-(3-C1l-Ph)
1.180 F Cl CH; H 4-(3,4-Cl,-Ph)
1.181 F Cl CH; H 4-(3-Cl-4-F-Ph)
1.182 F Cl CH, CH; 4-{(4-F-Ph)
1.183 F Cl CH; CH; 4-{(4-Cl-Ph)
1.184 F Cl CH, CH, 4- (3-CF3-Ph)
1.185 F Ccl CH; CH; 4- (4-CF;-Ph)
1.186 F Cl CH; CH-; 4- (4-0OCF5-Ph)
1.187 F Cl CH; CH; 4-(4-terbutil-Ph)
1.188 F Cl CH; CH; 4-(2,4-Cl,-Ph)
1.188 F Cl CH, CH; 4-(3,5-Cl;-Ph)
1.190 F Cl CH; CH; 4-(2-CF3-Ph)
1.191 F Cl CH; CH; 4- (4-0CH;-Ph)
1.192 F Cl CH, CH; 4- {(4-SCH;-Ph)
1.183 F Cl CH, CH, 4- (3-0OCH;-Ph)
1.194 F Cl CH, CH, 4-(3-Cl-Ph)
1.1585 F Cl CH- CH, 4-(3,4-Cl,-Ph)
1.196 F Cl CH; CH; 4-{(3-Cl-4-~F-Ph)
1.197 F Cl CH; OCH; 4-{4-F-Ph)
1.198 F Cl CH; OCH; 4-(4-Cl-Ph)
1.189 F Cl CH, OCH; 4-(3-CF;-Ph)
1.200 F Cl CH, OCH; 4- (4-CF53-Ph)
1.201 F Cl CH, OCH; 4- (4-0CF;3;-Ph)
1.202 F Cl CH- OCH;4 4- (4-terbutil-Ph)
1.203 F Cl CH- OCH; 4-(2,4-Cl,-Ph)
1.204 F Cl CH, OCH; 4-(3,5-Cl,-Ph)
1.205 F Cl CH, OCH; 4- (2-CF3-Ph)
1.206 F Cl CH; OCH; 4- (4-0CHs-Ph)
1.207 F Cl CH, OCH; 4- (4-SCH3-Ph)
1.208 F C1 CHs; OCH; 4- (3-0OCH;3-Ph)
1.209 F Cl CH, OCH,; 4-(3-Cl-Ph)
1.210 F Cl CH; OCH; 4-(3,4-Cl,-Ph)
1.211 F Cl CH- OCH;\ 4-(3-Cl-4-F-Ph)
1.212 F Cl CH- CF, 4- (4-F-Ph)
1.213 F Cl CH; CF; 4-(4-Cl-Ph)

3

\,1'

fo
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No. X, Xz R, R; R, Datos Fi-
sicos
1.214 F Cl CH; CF3 4-(3-CF;3;-Ph)
1.215 F C1 CH; CF, 4-(4-CF3;-Ph)
1.216 F Cl CH, CF, 4-(4-0OCF;-Ph)
1.217 F Cl CH, CF; 4-(4-terbutil-Ph)
1.218 F C1 CH, CF, 4-(2,4-C1l,-Ph)
1.219 F Cl CH, CF, 4-(3,5-Cl,-Ph)
1.220 F Cl CH; CF5 4-(2-CF3-Ph)
1.221 F Cl CH; CF, 4-(4-0OCH;-Ph)
1.222 F Cl CH; CF; 4- (4-SCH;-Ph)
1.223 F Cl CH; CF3 4-(3-0OCH;-Ph)
1.224 F Cl CH, CFs3 4-(3-C1-Ph)
1.225 F Cl CH, CF, 4-(3,4-Cl,-Ph)
1.226 F Cl CH, CF, 4-(3-Cl-4-F-Ph)
1.227 C1 Cl1 H H 4-(4-F-Ph)
1.228 C1 Cl H H 4-{(4-Cl-pPh)
1.229 Cl1 Cl H H 4-(3-CF;3-Ph)
1.230 C1 Cl1 H H 4-(4-CF3-Ph)
1.231 C1 Cl H H 4- (4-0OCF;3-Ph)
1.232 C1 Cl1 H H 4~ (4-terbutil-Ph)
1.233 C1 Cl H H 4-(2,4-Cl,-Ph)
1.234 C1 Cl H H 4-(3,5-Cl,-Ph)
1.235 C1 Cl H H 4- (2-CF;-Ph)
1.236 C1 Cl H H 4~ (4-0CH;-Ph)
1.237 Cl Cl H H 4-(4-SCH;-Ph)
1.238 C1 Cl H H 4-(3-0CH;-Ph)
1.239 C1 C1 H H 4-(3-Cl-Ph)
1.240 Cl Cl H H 4-(3,4-Cl,-Ph)
1.241 C1 Cl H H 4-(3-Cl-4-F-Ph)
1.242 C1 Cl H CH, 4-(4-F-Ph)
1.243 C1 Cl H CH, 4-(4-Cl-Ph)
1.244 C1 Cl H CH, 4- (3-CF3-Ph)
1.245 C1 Cl H CH; 4- (4-CF3;-Ph)
1.246 C1 Cl H CH; 4-(4-0CF3;-Ph)
1.247 ¢1 €1 H CH; 4- (4-terbutil-Ph)
1.248 Cl1 Cl H CH;, 4-(2,4-Cl,-Ph)
1.249 C1 Cl H CH; 4-(3,5-Cl,-Ph)
1.250 C1 Cl H CH, 4- (2-CF3-Ph)
1.251 C1 Cl H CH; 4- (4-0OCH;-Ph)
1.252 C1 Cl H CH, 4- (4-SCH;-Ph)
1.253 Cl Cl H CH; 4-(3-0CH;-Ph)
1.254 C1 Cl H CH; 4-(3-Cl-Ph)
1.255 C1 Cl H CH; 4-(3,4-Cl,-Ph)
1.256 C1 Cl H CHs 4-(3-Cl-4-F-Ph)
1.257 C1 Cl H OCH; 4- (4-F-Ph)
1.258 C1 Cl H OCH,4 4-(4-Cl-pPh)
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1.259 C1 Cl1 H OCH,; 4-(3-CF;-Ph)
1.260 C1 Cl1 H OCH, 4- (4-CF5-Ph)
1.261 C1 Cl1 H OCH, 4- (4-0OCF,-Ph)
1.262 C1 Cl1 H OCH, 4-(4-terbutil-Ph)
1.263 C1 Cl1 H OCH; 4-(2,4-Cl;-Ph)
1.264 C1 Cl H OCH; 4-(3,5-Cl,~Ph)
1.265 C1 Cl H OCH,; 4- (2-CF5-Ph)
1.266 C1 Cl H OCH, 4- (4-OCH;-Ph)
1.267 C1 Cl1 H OCH,; 4- (4-SCH;-Ph)
1.268 C1 Cl1 H OCH; 4-(3-OCH3;-Ph)
1.269 C1 Cl1 H OCH; 4-(3-Cl-Ph)
1.270 C1 Cl1 H OCH,; 4-(3,4-C1,~Ph)
1.271. C1 Cl1 H OCH; 4-(3-Cl-4-F-Ph)
1.272 C1 Cl1 H CF, 4-(4-F-Ph)
1.273 C1 Cl1 H CF; 4-(4-Cl-Ph)
1.274 C1 Cl1 H CF, 4- (3-CF;-Ph)
1.275 C1 Cl1 H CF; 4- (4-CF5-Ph)
1.276 C1 Cl H CF, 4- (4-OCF;-Ph)
1.277 C1 Cl1 H CF, 4- (4-terbutil-Ph)
1.278 ¢1 €1 H CF; 4-(2,4-Cl,-Ph)
1.279 C1 Cl H CF, 4-(3,5-Cl,-Ph)
1.280 C1 Cl1 H CF; 4-(2-CF,-Ph)
1.281 C1 Cl1 H CF; 4- (4-OCH;-Ph)
1.282 C1 Cl H CF, 4- (4-SCH,-Ph)
1.283 C1 Cl1 H CF; 4- (3-OCH;-Ph)
1.284 C1 Cl1 H CF, 4-(3-Cl-Ph)
1.285 C1 Cl1 H CF, 4-(3,4-Cl,-Ph)
1.286 C1 Cl1 H CF, 4-(3-Cl-4-F-Ph)
1.287 C1 Cl1 CH, H 4-(4-F-ph)
1.288 C1 Cl CH; H 4-(4-C1l-Ph)
1.289 C1 Cl CH; H 4- (3-CF;-Ph)
1.290 C1 Cl CH, H 4- (4-CF;-Ph)
1.251 C1 Cl CH; H 4- (4-0OCF;-Ph)
1.292 C1 Cl1 CH; H 4-(4-terbutil-Ph)
1.293 C1 Cl1 CH; H 4-(2,4-Cl,-pPh)
1.294 C1 Cl1 CH; H 4-(3,5-Cl,-Ph)
1.255 C1 Cl CH; H 4- (2-CF3-Ph)
1.2%6 C1 Cl1 CH; H 4- (4-OCHs;-Ph)
1.297 C1 Cl CH; H 4- (4-SCH;-Ph)
1.298 C1 Cl1 CH, H 4- (3-0OCH;-Ph)
1.299 C1 Cl1 CH, H 4-(3-Cl-Ph)
1.300 C1 Cl CH, H 4-(3,4-Cl,-Ph)
1.301 C1 Cl1 CH; H 4-(3-Cl-4-F-Ph)
1.302 C1 Cl1 CH; CH, 4-(4-F-Ph)
1.303 C1 Cl1 CHs CH, 4-(4-Cl-Ph)
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1.304 C1 Cl1 CH, CH, - (3-CF;-Ph)
1.305 C1 Cl1 CH; CH, 4- (4-CF5-Ph)
1.306 C1 Cl CH, CH, 4-(4-0OCF;-Ph)
1.307 C1 Cl1 CH; CH; 4-(4-terbutil-pPh)
1.308 C1 Cl CH; CH, 4-(2,4-Cl,-Ph)
1.309 C1 Cl CH, CH,4 4-(3,5-Cl,-Ph)
1.310 C1 Cl1 CH, CH,4 4-(2-CF;-Ph)
1.311 C1 Cl CH, CH; 4-(4-0CH;-Ph)
1.312 C1 Cl1 CH, CH, 4-(4-SCH;-Ph)
1.313 C1 Cl1 CH, CH; 4- (3-0OCH;-Ph)
1.314 C1 Cl CH; CH, 4-(3-C1-Ph)
1.315 C1 C1 CHs CH; 4-(3,4-Cl,-Ph)
1.316 C1 Cl CH; CH, 4-(3-Cl-4-F-Ph)
1.317 C1 Cl1 CH; OCH,4 4-(4-F-Ph)

1.318 C1 Cl CH, OCH,4 4-(4-Cl-Ph)
1.319 C1 Cl CH, OCH; 4-(3-CF;-Ph)
1.320 C1 Cl CH; OCH, 4-(4-CF3-Ph)
1.321 C1 Cl CH; OCH,4 4- (4-0OCF;-Ph)
1.322 C1 Cl1 CH, OCH; 4-(4-terbutil-Ph)
1.323 C1 Cl1 CH; OCH; 4-(2,4-Cl;-Ph)
1.324 C1 Cl CH, OCH; 4-(3,5-C1,-Ph)
1.325 C1 Cl CH; OCH; 4-(2-CF5-Ph)
1.326 C1 Cl CH; OCH, 4-(4-0OCH;-Ph)
1.327 C1 Cl1 CH, OCH,4 4- (4-SCH;-Ph)
1.328 C1 Cl CH, OCH- 4- (3-0OCH;-Ph)
1.329 C1 Cl1 CH, OCH; 4-(3-Cl-ph)

1.330 C1 Cl1 CH; OCH; 4-(3,4-Cl,-Ph)
1.331 C1 Cl CHs OCH, 4-(3-Cl-4-F-Ph)
1.332 C1 Cl CH, CF, 4-(4-F-Ph)

1.333 C1 Cl CHs CF, 4-(4-Cl-Ph)
1.334 C1 Cl CH; CF, 4-(3-CF;-Ph)
1.335 C1 Cl CH; CF, 4- (4-CF5-Ph)
1.336 C1 Cl1 CH; CF, 4- (4-0OCF;-Ph)
1.337 C1 Cl CH; CF, 4- (4-terbutil-Ph) "
1.338 C1 Cl1 CH; CF; 4-(2,4-Cl,-Ph)
1.339 C1 Cl CH; CF, 4-(3,5-Cl,-Ph)
1.340 C1 Cl1 CH, CF, 4- (2-CF;-Ph)
1.341 C1 Cl1 CHs CF, 4-(4-OCH;-Ph)
1.342 C1 Cl1 CH; CF, 4- (4-SCH;-Ph)
1.343 C1 Cl CH; CF, 4- (3-0OCH;-Ph)
1.344 C1 Cl1 CH; CF, 4-(3-Cl-Ph)
1.345 C1 Cl1 CH, CFs 4-(3,4-Cl,-Ph)

.346 C1 Cl1 CH; CF; 4-(3-Cl-4-F-Ph)
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2.1 F F H CH; 4-(4-F-Ph)
2.2 F F H CH; 4-(4-Cl-Ph)
2.3 F F H CHs 4-(3-CF3-Ph)
2.4 F F H CH; 4-(4-CF;-Ph)
2.5 F F H CH3 4- (4-0OCF;3;-Ph)
2.6 F F H CH, 4-(4-terbutil-Ph)
2.7 F F H CH, 4-(2,4-Cl,-Ph)
2.8 F F H CH; 4-(3,5-Cl,-Ph)
2.9 F F H CH, 4- (2-CF;3-Ph)
2.10 F F H CH, 4- (4-0CH;-Ph)
2.1 F F H CH; 4- (4-SCH;-Ph)
212 F F H CH, 4-(3-0CH;-Ph)
2.13 F F H CHs 4-(3-Cl-pPh)
2.14 F F H CH;z 4-(3,4-Cl,-Ph)
2.15 F F H CH; 4-(3-Cl-4-F-Ph)
2.16 F F H OCH; 4-(4-F-Ph)
2.17 F F H OCH; 4-(4-Cl-Ph) 151-152
2.18 F F H OCH; 4-(3-CF;-Ph) 117-118
2.19 F F H OCH; 4-(4-CF;-Ph) 145-146
2.20 F F H OCH; 4-(4- OCF3 Ph) 109-111
2.21 F F H OCH, 4- (4-terbutil-Ph)
2.22 F F H OCH; 4-(2,4-Cl,-Ph)
2.23 F F H OCH; 4-(3,5-Cl,-Ph) 210-211
2.24 F F H OCH; 4-(2-CF3;-Ph)
2.25 F F H OCH; 4-(4-OCH;-Ph)
2.26 F F H OCH;  4-(4-SCH;3-Ph)
2.27 F F H OCH;  4-(3-0OCH;-Ph)
2.28 F F H OCH,; 4-(3-Cl-Ph)
2.29 F F H OCH; 4-(3,4-Cl,-Ph)
2.30 F F H OCH;  4-(3-Cl-4-F-Ph)  196-197
2.31 F F H OCH; 4-t4-F=Ph)f< 165-166
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2.32 F F H CF; 4-(4-F-Ph)
2.33 F F H CF, 4-(4-Cl-Ph)
2.34 F F H CF; 4-(3-CF;-Ph)
2.35 F F H CF; 4-(4-CF;-Ph)
2.36 F F H CF; 4-(4-0OCF;-Ph)
2.37 F F H CF; 4-{4-terbutil-Ph)
2.38 F F H CF, 4-(2,4-Cl,-Ph)
2.39 F F H CF3 4-(3,5-Cl,-Ph)
2.40 F F H CF, 4- (2-CF5-Ph)
2.41 F F H CF, 4 - (4-0CH;-Ph)
242 F F H CF3 4-(4-SCH;-Ph)
2.43 F F H CF, 4- (3-OCH;-Ph)
2.44 F F H CF3 4-(3-Cl-Ph)
2.45 F F H CF; 4-(3,4-Cl,-Ph)
2.46 F F H CF, 4-(3-Cl-4-F-Ph)
247 F F CH: K 4-(4-F-Ph)
2.48 F F CH: H 4-(4-Cl-Ph)
2.49 F F CHy H 4- (3-CF,5-Ph)
2.50 F F CHy, H 4- (4-CF5-Ph)
2.51 F F CH; H 4 - (4-OCF;3-Ph)
2.52 F o CH, B 4- (4-terbutil-Ph)
253 F F CH; H 4-(2,4-Cl,-Ph)
2.54 F F CH: H 4-(3,5-Cl,-Ph)
2.55 F F CH; H 4-(2-CF;-Ph)
2.56 F F CH; H 4 - (4-0OCH;-Ph)
2.57 F F CH; H 4- (4-SCH;-Ph)
2.58 F F CH; H 4-(3-0OCH;-Ph)
2.59 F F CH; H 4-(3-Cl-Ph)
2.60 F F CH; H 4-(3,4-Cl,-Ph)
2.61 F F CH, H 4-(3-Cl-4-F-Ph)
2.62 F F CH; CH; 4- (4-F-Ph)
2.63 F F CH; CH; 4-(4-Cl-Ph)
2.64 F F CH; CHs 4-(3-CF;-Ph)
2.65 F F CHy CHj 4- (4-CF,-Ph)
2.66 F F CHy CH, 4- (4-0OCF;-Ph)
2.67 F F CH, CH; 4- (4-terbutil -Ph)
2.68 F F CH; CH, 4-(2,4-Cl,-Ph)
2.69 F F CH; CH; 4-(3,5-Cl,-Ph)
2.70 F F CHy CH; 4-(2-CF;-Ph)
2.71 F F CH; CH; 4-(4-0OCHs-Ph)
2.72 F F CH; CH; 4- (4-SCH;-Ph)
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273 F F CH; CH, 4- (3-OCH;3-Ph)
274 F F CH; CH, 4-(3-Cl-Ph)
275 F F CH; CH; 4-(3,4-Cl,-Ph)
2.76 F F CH; CH; 4-(3-Cl-4-F-Ph)
277 F F CH; OCH; 4-(4-F-Ph)
2.78 F F CH; OCH; 4-(4-Cl-Ph)
2.79 F F CH; OCH; 4-(3-CFs;-Ph)
2.80 F F CH; OCH; 4-(4-CF;-Ph)
2.81 F F CH; OCH; 4-(4-OCF;-Ph)
2.82 F F CH, OCH, 4-(4-terbutil-Ph)
2.83 F F CH; OCHs; 4-(2,4-Cl,-Ph)
2.84 F F CH; OCH; 4-(3,5-Cl,-Ph)
2.85 F F CH; OCH; 4-(2-CF;-Ph)
2.86 F F CH; OCH; 4-(4-OCH,;-Ph)
287 F F CH; OCH; 4-(4-SCH;-Ph)
2.88 F F CH; OCH; 4-(3-OCH;-Ph)
2.89 F F CH; OCH; 4-(3-Cl-Ph)
2.90 F F CH; OCH; 4-(3,4-Cl,-Ph)
2.91 F F CH; OCH; 4-(3-Cl-4-F-Ph)
292 F F CHy; CF; 4- (4-F-Ph)
2.93 F F CH; CF; 4-(4-Cl-pPh)
2.94 F F CH; CF, 4- (3-CF;-Ph)
295 F F CH; CF, 4- (4-CF;-Ph)
2.96 F F CH; CF, 4- (4-0OCF;3-Ph)
2.97 F F CH, CF, 4-(4-terbutil-Ph)
2.98 F F CH; CF, 4-(2,4-Cl,-Ph)
2.99 F F CH; CF, 4-(3,5-Cl,-Ph)
2100 F F CH; CF; 4- (2-CF;-Ph)
2101 F F CH; CF; 4- (4-0OCH;-Ph)
2102 F F CH, CF, 4-(4-SCH;-Ph)
2103 F F CH; CF; 4-(3-0OCH;-Ph)
2104 F F CH; CF, 4-(3-Cl-Ph)
2105 F F CH, CF; 4-(3,4-Cl,-Ph)
2106 F F CH; CF3; 4-(3-Cl-4-F-Ph)
2107 F Cl H H 4- (4-F-Ph)
2108 F Cl H H 4-(4-Cl-pPh)
2109 F Cl H H 4-(3-CF;-Ph)
2110 F Cl H H 4- (4-CF;-Ph)
2111 F Cl H H 4- (4-0OCF;-Ph)
2112 F cl H H 4-(4-terbutil-Ph)
2113 F Cl H H 4-(2,4-Cl,-Ph)
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2114 F Cl H H 4-(3,5-Cl,-Ph)
2115 F Cl H H 4-(2-CF3-Ph)
2116 F Cl H H 4- (4-0OCH;-Ph)
2117 F Cl H H 4~ (4-SCH;-Ph)
2.118 F Cl H H 4~ (3-0OCH;-Ph)
2119 F Cl H H 4-(3-Cl-Ph)
2120 F Cl H H 4-(3,4-Cl,-Ph)
2121 F Cl H H 4-(3-Cl-4-F-pPh)
2122 F Cl H CH; 4-(4-F-Ph)
2123 F Cl H CH, 4~ (4-Cl-Ph)
2124 F Cl H CH3 4~ (3-CF;-Ph)
2125 F Cl H CH; 4- (4-CF;-Ph)
2126 F Cl H CH; 4- (4-0OCF;3-Ph)
2127 F Cl H CH, 4-(4-terbutil-Ph)
2.128 F Cl H CHs 4-(2,4-Cl,-Ph)
2129 F Cl H CHs 4-(3,5-~Cl,-Ph)
2130 F Cl H CHs 4-{2-CF3-Ph)
2131 F cl H CH, 4~ (4-0OCH;-Ph)
2132 F Cl H CH; 4~ (4-SCH;-Ph)
2133 F Cl H CH3 4- (3-0OCH;-Ph)
2134 F Ccl H CH, 4-(3-Cl-pPh)
2135 F Ccl H CH; 4-(3,4-C1l,-Ph)
2136 F Cl H CH; 4-(3-Cl-4-F-Ph)
2137 F Cl H OCH; 4-{4-F-Ph)
2138 F Cl H OCH; 4-(4-Cl-Ph)
2139 F Cl H OCH; 4-(3-CF;-Ph)
2140 F Cl H OCH; 4-(4-CF;3-Ph)
2141 F Cl H OCH; 4-(4-OCF;-Ph)
2.142 F Ccl H OCH; 4-(4-terbutil-Ph)
2143 F Cl H OCH; 4-(2,4-Cl,-Ph)
2144 F Cl H OCH; 4-(3,5-Cl,-Ph)
2145 F Cl H OCH; 4-(2-CF;-Ph)
2146 F Cl H OCH; 4-(4-OCH;-Ph)
2147 F Cl H OCH; 4-(4-SCH;-Ph)
2148 F Cl H OCH; 4- (3-OCH;-Ph)
2149 F Cl H OCH; 4-(3-Cl-Ph)
2150 F Cl H OCH; 4-(3,4-Cl,-Ph)
2151 F Cl H OCH;  4-(3-Cl-4-F-Ph)
2152 F Cl H CF; 4-(4-F-Ph)
2153 F Cl H CF; 4-(4-Cl-Ph)
2154 F Cl H CF; 4-(3-CF3;-Ph)
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2155 F Cl H CF, 4-(4-CF,-Ph)
2156 F Cl H CF, 4- (4-0CF;-Ph)
2157 F Cl H CF, 4-{4-terbutil-Ph)
2158 F Cl H CF, 4-(2,4-Cl,-Ph)
2159 F Cl H CF, 4-(3,5-Cl,-Ph)
2160 F Cl H CF, 4-(2-CF5;-Ph)
2161 F Ccl H CF, 4- (4-0OCH;-Ph)
2162 F Cl H CF, 4-(4-SCH;-Ph)
2163 F Cl H CF; 4- (3-OCH;-Ph)
2164 F Cl H CF, 4-(3-Cl-pPh)
2165 F Cl H CF; 4-(3,4-Cl,-Ph)
2166 F Cl H CF; 4-(3-Cl-4-F-Ph)
2167 F Cl CH; H 4- (4-F-Ph)
2168 F Cl CHy H 4-(4-Cl-Ph)
2169 F Cl CHy H 4- (3-CF,-Ph)
2170 F Cl CH; H 4- (4-CF;-Ph)
2171 F Cl CH; H 4- (4-0OCF;-Ph)
2172 F Cl CH, H 4-(4-terbutil-Ph)
2173 F Cl CH; H 4-(2,4-Cl,-Ph)
2174 F Cl CH; H 4-(3,5-Cl,-Ph)
2175 F Cl CH; H 4-(2-CF5;-Ph)
2176 F Cl CHy H 4- (4-0OCH;-Ph)
2177 F Cl CH, H 4- (4-SCH;-Ph)
2178 F Cl CH; H 4- (3-0CH;-Ph)
2179 F Cl CH; H 4-(3-Cl-Ph)
2180 F Cl CH; H 4-(3,4-Cl,-Ph)
2181 F Cl CH; H 4-(3-Cl-4-F-Ph)
2182 F Cl CH; CH, 4-(4-F-Ph)
2183 F Cl CH, CH; 4-(4-Cl-pPh)
2184 F Cl CH; CH, 4-(3-CF;-Ph)
2185 F Cl CH; CH, 4-(4-CF5-Ph)
2.186 F Cl CH; CH, 4- (4-0CF;-Ph)
2187 F Cl CH; CH; 4- (4-terbutil-Ph)
2188 F Cl CH; CH, 4-(2,4-Cl,-Ph)
2189 F Cl CH; CH; 4-(3,5-Cl,-Ph)
2190 F Cl CH; CH; 4- (2-CF;-Ph)
2191 F Cl CH; CH, 4- (4-OCH;-Ph)
2192 F Cl CH; CH, 4- (4-SCH;-Ph)
2193 F Cl CH; CH; 4- (3-0OCH;~Ph)
2194 F Cl CH; CH, 4-(3-Cl-pPh)
2195 F Cl CH; CH, 4-(3,4-Cl,-Ph)

el

ot
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2196 F Cl CH; CH; 4-{3-Cl-4-F-Ph)
2197 F Cl CH; OCH:; 4-(4-F-Ph)
2198 F Cl CH; OCH, 4~ (4-Cl-Ph)
2199 F Cl CH; OCH: 4-(3-CF;-Ph)
2200 F Cl CH; OCH; 4-(4-CF;-Ph)
2201 F Cl CHy OCH; 4-(4-0CF;-Ph)
2.202 F Ccl CH, OCH,; 4-{4-terbutil-ph)
2203 F Cl CH; OCH; 4-(2,4-Cl,-Ph)
2204 F Cl CH; OCH, -(3,5-Cl,-Ph)
2205 F Cl CH; OCH, - (2-CF5;-Ph)
2206 F Cl CH; OCH, - (4~0CH;3~Ph)
2207 F Cl CHy; OCH; 4-(4-SCHi-Ph)
2208 F Cl CH: OCH; - (3-0CH;-Ph)
2209 F Cl CH; OCH, -(3-Cl-Ph)
2210 F Cl CH; OCH; -(3,4-Cl,-Ph)
2211 F Cl CH; OCH; 4-(3-Cl-4-F-Ph)
2212 F Cl CH; CF, 4-(4-F-Ph)
2213 F Cl CH; CF, 4- (4-Cl-Ph)
2214 F Cl CH; CF; 4- (3-CF;-Ph)
2215 F Cl CH; CF, 4- (4-CF;-Ph)
2216 F Cl CH; CF, 4- (4-0CF;-Ph)
2_217 F Cl CH3; CF3 4-(4-terbutil-Ph)
2218 F Cl CH; CF; 4-(2,4-Cl,-Ph)
2219 F Cl CH; CF, 4-(3,5-Cl,-Ph)
2220 F Cl CH; CF, 4- (2-~CF;-Ph)
2221 F Cl CH; CF, 4-(4-~0CH;-Ph)
2222 F Cl CH; CF; 4- (4-SCH;~Ph)
2223 F Cl CHs; CF, - (3-0OCH;~Ph)
2224 F Cl CHy CF, -(3-Cl-Ph)
2225 F Cl CH; CF, 4-(3,4-Cl,-Ph)
2226 F Cl CH; CF; 4-(3-C1-4-F-Ph)
2227 Cl1 Cl1 H H - (4~F-Ph)
2228 Cl1 Cl1 H H - (4-Cl-Ph)
2229 Cl1 Cl1 H H - (3-CF;-Ph)
2230 C1 cCcl1 H H 4- (4-CFs;-Ph)
2231 Cl1 c1 H H - (4~0CF;~Ph)
2232 Ccl Cl H H 4-{4-terbutil-Ph)
2233 C1 Cl1 H H 4-(2,4-Cl,-Ph)
2234 Cl1 cCcl1 H H -(3,5-Cl,-Ph)
2235 Cl1 Cl H H - (2-CF;3-Ph)
2236 Cl1 Cl H H - (4-0CH5-Ph)

P)

y
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5
LWL



82

No. X, X R R, R; Datos Fisi-
COSs
2237 Cl cCl1 H H 4-(4-SCH,-Ph)
2238 C1 cCl H H 4- (3-OCH;-Ph)
2233 Cl1 cl H H 4-(3-Cl-Ph)
2240 Cl1 cCc1 H H 4-(3,4-Cl,-Ph)
2241 Cl1 Cl1 H H 4-(3-Cl-4-F-Ph)
2242 C1 Cl H CH; 4- (4-F-Ph)
2243 Cl1 Cl H CH; 4-(4-Cl-Ph)
2244 Cl1 Cl1 H CH; 4- (3-CF;-Ph)
2245 Cl1 cCl1 H CH; 4- {4-CF;3-Ph)
2246 Cl1 Cl H CH; 4- (4-0OCF;-Ph)
2.247 Cl Cl1 H CH, 4-(4-terbutil-Ph)
2248 Cl1 Cl H CH; 4-(2,4-Cl,-Ph)
2249 Cl1 Cl H CH; 4-(3,5-Cl,-Ph)
2250 Cl1 Cl H CH; 4- (2-CF53-Ph)
2251 Cl Cl1 H CH, 4- (4-0OCH;-Ph)
2252 Cl cCcl H CH; 4- (4-SCH,-Ph)
2253 Cl1 C1 H CH,4 4- (3-0OCH;3-Ph)
2254 Cl1 Cl1 H CH; 4-(3-Cl-Ph)
2255 Cl1 Cl H CH; 4-(3,4-Cl,-Ph)
2256 Cl Cl H CH; 4-(3-Cl-4-F-Ph)
2257 Cl1 Cl H OCH; 4-(4-F-Ph)
2258 Cl1 Cl1 H OCH; 4-(4-Cl-Ph)
2259 Cl Cl1 H OCH; 4- (3-CF;-Ph)
2260 Cl Cl H OCH; 4- (4-CF;-Ph)
2261 Cl cCl1 H OCH; 4- (4-OCF;-Ph)
2_262 Cl Cl H OCH, 4- (4-terbutil-Ph)
2263 Cl Cl1 H OCH; 4-(2,4-Cl,-Ph)
2264 Cl1 Cl H OCH; 4-(3,5-Cl,-Ph)
2265 Cl1 Cl H OCH; 4-(2-CF;-Ph)
2266 Cl Cl1 H OCH; 4-(4-OCH;-Ph)
2267 Cl Cl1 H OCH; 4- (4-SCH;-Ph)
2268 Cl1 Cl1 H OCH; 4 - (3-OCH;-Ph)
2269 Cl Cl H OCH; 4-(3-Cl-Ph)
2270 Cl1 cC1 H OCH; 4-(3,4-Cl,-Ph)
2271 Cl1 Cl1 H OCH;  4-(3-Cl-4-F-Ph)
2272 C1 Cl1 H CF, 4-(4-F-Ph)
2273 Cl1 ¢l H CF; 4-(4-Cl-pPh)
2274 Cl1 Cl1 H CF, 4- (3-CF;-Ph)
2275 Cl1 Cl1 H CF, 4- (4-CF3-Ph)
2276 Cl Cl1 H CF, 4- (4-0OCF;-Ph)
2277 Cl1 C1 H CF, 4-(4-terbutil-Ph)
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2278 Cl1 Cl1 H CF; 4-(2,4-Cl,-Ph)
2279 Cl1 Cl1 H CF; 4-(3,5-Cl,-Ph)
2280 Cl1 Cl1 H CF, 4- (2-CF;-Ph)
2281 Cl1 Cl1 H CF, 4- (4-0OCH;-Ph)
2282 Cl cC1 H CF, 4- (4-SCH;-Ph)
2283 Cl1 Cl H CF; 4- (3-0OCH;-Ph)
2284 Cl1 Cl1 H CF, 4-(3-Cl-Ph)
2285 Cl Cl1 H CF, 4-(3,4-Cl,-Ph)
2286 Cl Cl H CF, 4-(3-Cl-4-F-ph)
2287 Cl Cl1 CH; H 4-(4-F-Ph)
2288 Cl Cl1 CH; H 4-(4-Cl-Ph)
2289 Cl1 Cl1 CH;y H 4- (3-CF;-Ph)
2290 Cl Cl1 CH; H 4-(4-CF;-Ph)
2291 Cl1 Cl1 CH; H 4-(4-0OCF;-Ph)
2292 cl Cl CH, H 4-(4-terbutil-Ph)
2293 Cl1 Cl1 CH; H 4-(2,4-Cl,-Ph)
2294 Cl Cl1 CH; H 4-(3,5-Cl,-Ph)
2295 Cl1 Cl1 CH; H 4-(2-CF;-Ph)
2296 Cl Cl1 CH; H 4- (4-0CH;-Ph)
2297 Cl Cl1 CH; H 4-(4-SCH;-Ph)
2298 Cl1 Cl1 CH; H 4- (3-OCH;-Ph)
2299 Cl1 Cl1 CH; H 4-(3-Cl-Ph)
2300 Cl1 Cl1 CH; H 4-(3,4-Cl,-Ph)
2301 Cl1 Cl1 CH,; H 4- (3-Cl-4-F-Ph)
2302 Cl Cl CH; CH, 4-(4-F-Ph)
2303 Cl1 Cl1 CH; CH; 4-(4-Cl-Ph)
2304 Cl1 Cl1 CH; CH, 4- (3-CF;-Ph)
2305 Cl1 Cl1 CH; CH, 4- (4-CF5-Ph)
2306 Cl1 Cl1 CH; CH, 4- (4-0OCF;-Ph)
2307 Cl Cl CH; CH, 4- (4-terbutil-Ph)
2308 Cl Cl1 CH; CH; 4-(2,4-Cl;-Ph)
2309 Cl1 Cl1 CH; CH, 4-(3,5-Cl,-Ph)
2310 Cl1 C1 CH; CH; 4-(2-CF5-Ph)
2311 Cl Cl1 CH; CH; 4-(4-0CH;-Ph)
2312 Cl Cl1 CHy; CHs 4- (4-SCH;-Ph)
2313 Cl1 Cl1 CH; CH, 4- (3-0OCH;-Ph)
2314 Cl1 Cl CH; CH, 4-(3-Cl-Ph)
2315 Cl1 Cl CH; CH; 4-(3,4-Cl,-Ph)
2316 Cl Cl1 CH; CH; 4-(3-Cl-4-F-Ph)
2317 Cl Cl1 CH; OCH; 4-(4-F-Ph)
2318 Cl1 Cl1 CH; OCH; 4-(4-Cl-Ph)

N
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No. X1 X R R> R, Datos Fisi- }w
CcOs )
2319 C1 Cl1 CH; OCH; 4-(3-CF;-Ph)
2320 Cl1 Cl CH,; OCH; 4-(4-CF;-Ph)
2321 Cl1 Cl1 CH; OCH; 4-(4-0OCF;-Ph)
2.322 Cl Cl CH; OCH; 4-(4-terbutil-Ph)
2323 Cl1 Cl1 CHy; OCH; 4-(2,4-Cl,-Ph)
2324 Cl1 Cl1 CH; OCH; 4-(3,5-Cl,-Ph)
2325 Cl Cl1 CH; OCH; 4-(2-CF;-Ph)
2326 Cl Cl1 CH; OCH; 4-(4-OCH;-Ph)
2327 Cl1 Cl CH; OCH; 4-(4-SCH;-Ph)
2328 Cl Cl1 CH; OCH; 4-(3-0CH;-Ph)
2329 Cl1 Cl1 CH; OCH; 4-(3-Cl-pPh)
2330 Cl1 Cl CH; OCH; 4-(3,4-Cl,-Ph)
2331 C1 Cl1 CH; OCH; 4-(3-Cl-4-F-ph)
2332 Cl Cl1 CH; CF, 4-(4-F-Ph)
2333 Cl1 Cl CH; CF, 4-(4-Cl-Ph)
2334 Cl1 Cl CHy; CF; 4- (3-CF;-Ph)
2335 Cl1 Cl1 CH; CFs 4- (4-CF;-Ph)
2336 Cl1 Cl CH; CF; 4- (4-0CF;-Ph)
2.337 Ccl C1l CH; CF; 4- (4-terbutil-Phj
2338 Cl1 Cl1 CH; CF, 4-(2,4-Cl,-Ph)
2339 Cl Cl1 CH; CF; 4-(3,5-Cl,-Ph)
2340 Cl Cl CHy; CF, 4- (2-CF;-Ph)
2341 Cl Cl CH,; CF, 4- (4-0OCH;-Ph)
2342 Cl Cl CH; CF; 4- (4-SCH;-Ph)
2343 Cl1 Cl1 CH; CF; 4- (3-0CH;-Ph)
2344 Cl1 Cl CH; CF, 4-(3-Cl-pPh)
2345 Cl Cl CH; CF; 4-(3,4-Cl,-Ph)
2346 Cl Cl CH; CF; 4-(3-Cl-4-F-ph)
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Tabla 3: ;\
X1
N=N Rn
Y—Z2
%
No X4 X X5 Y Z Rn Datos Fi-
sicos?

3.1 Cl H Cl N CH 4-0Ph MH": 394
3.2 Cl H Cl N CH 4-CF;
3.3 Cl H Cl N CH 4-(3-CF;3-Ph)
3.4 Cl H Cl N CH 4-(4-CF;3-Ph) MH*: 446
3.5 Cl H Cl N CH 4-(2,4-Cl,-Ph) MH*: 446
3.6 Ccl H Cl N CH 2,4-Cl; MH*: 369.9
3.7 F F H N CH - (4-CH;-Ph) MH*: 360
3.8 F F H N CH 4 -0Ph MH': 362.1
3.9 F F H N CH 4-terbutilo MH*: 362.1
3.10 F F H N CH 2,6-F; MH*: 305.9
3.11 F F H N CH 2,4-Cl, MH": 338
3.12 F F H N CH 4-(4-Cl-Ph) 217-224
3.13 F F H N CH 4- (3-CF3-Ph) 193-1954
3.14 F F H N CH 4-(2,4-Cl,-Ph) 214-215
3.15 F F H N CH 4-(4-0CF;-Ph) 225-230
3.16 F F H N CH 4- {4-CF;-Ph) 243-245
3.17 F F H N CH 4 -Br 180-181
3.18 F F H N CH 4-(4-F-Ph) 195-197
3.19 F F H N CH 4-{(3-Cl-4-F-Ph) 218-220
3.20 F F H N CH 4-(3,5-C1l,-Ph) 205-207
3.21 F F H N CH 4- (4-SCH;-Ph) 199-201
3.22 F F H N CH 4-(3-Cl-Ph) 185-187
3.23 F F H N CH 4- (3-0CH;-Ph) 181-183
3.24 F F H N CH 4-(4-t-Bu-Ph) 206-207
3.25 F F H N CH 4- (4-0CH;-Ph) 226-229
3.26 F F H N CH 4-(3,4-Cl,-Ph) 235-237
3.27 F F H N CH 4- (2-CF,;-Ph) 151-153
3.28 F F H CH N 4 -Br 167-169
3.29 F F H CH N 4-(4-F-Ph) 207-209
3.30 F F H CH N 4-(4-Cl-Ph) 216-218
3.31 F F H CH N - (3-CF;-Ph) 194-195
3.32 F F H CH N 4-(4-CF;-Ph) 230-232
3.33 F F H CH N 4- (4-0OCF;-Ph) 199-202
3.34 F F H CH N 4- (4-terbutil-Ph) 187-189
3.35 F F H CH N -(2,4-Cl,-Ph) 267-269
3.36 F F H CH N -(3,5-C1l,-Ph) 213-214



No X1 X5 X3 Y Z Rn Datos Fi-
sicos!
3.37 F F H CH N 4- (2-CF;-Ph) 154-155
3.38 F F H CH N 4-(4-0OCH;-Ph) 188-191
3.3 F F H CH N 4- (4-SCH;-Ph) 212-214
3.40 F F H CH N 4-(3-0CH;-Ph) 168-170
3.41 F F H CH N 4-(3-Cl-Ph) 177-180
3.42 F F H CH N 4-(3,4-Cl,-pPh) 261-263
3.43 F F H CH N 4-(3-Cl-4-F-Ph) 236-237

UMH*: Pico molecular a partir de las mediciones LC-MS; otras

cifras: punto de fusidn.

Ph MH*: 362
erbutilo MH': 326.1
2,4-Cl,-Ph) MH*: 413.9

=
N

CH
CH
CH

)
~J

Tabla 4:
X, vz
- |
N
Rn
X3 X,
No X; X3 X3 Y Z Rn Datos Fi-
sicos?
4.1 Cl H Cl N CH 4-0OPh MH': 394
4.2 Cl H Cl N CH 4-CF; MH": 369.9
4.3 Cl H Cl N CH 4- (3-CF3;-Ph) MH": 446
4.4 Cl H Cl N CH 4-(4-CF;-Ph) MH": 446
4.5 Cl H Cl N CH 4-(2,4-Cl,-Ph) MH*: 446
4.6 Cl H Cl N CH 2,4-Cl, MH*: 369.9
4.7 Cl H Cl N CH 4-(4-Cl-Ph) MH*: 411.9
4.8 Cl H Cl N CH 4-terbutilo MH*: 357.9
4.9 Cl H Cl N CH 4-(4-CH;-Ph) MH": 392
4.10 Cl1 H Cl N CH 2,6-F; MH*: 337.9
4.11 F F H N CH 4-CF; MH': 337.9
4.12 F F H N CH 4- (4-CHs-Ph) MH*: 360
4.13 F F H N CH 4-(4-Cl-Ph) MH*: 380
4.14 F F H N CH 4- (3-CF;3-Ph) MH*: 414.1
4.15 F F H N CH 4-(4-CF;-Ph) MH*: 414.1
4. F F H N 4-0
4 F F H N 4-t
4 F F H N 4-(

=
o o)
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No X, X X3 Y Z R, Datos Fi-
sicos?
4.19 F F H N CH 2,6-F; MH": 306
4.20 F F H N CH 2,4-Cl, MH": 337.9
4.21 F F H N CH 4 -Br 179-180
4 .22 F F H N CH 4-(4-F-Ph) 172-173
4.23 F F H N CH 4-(4-0OCH,-Ph) 139-140
4.24 F F H N CH 4-(4-t-Bu-Ph) 210-211
4.25 F F H N CH 4-(3-0OCH,;-Ph) 193-194
4.26 F F H N CH 4-{(2-CF;-Ph) 193-194
4.27 F F H N CH 4-(3-Cl-4-F- 187-188
Ph)
4.28 F F H N CH 4-(3-Cl-Ph) 213-215
4.29 F 1 H N CH 4-(3,5-Cl,-Ph) 197-199
4.30 F ¥ H CH N 4-(4-Cl-Ph) 189-190
4.31 F F H CH N 4-(3-CF3;-Ph) 155-156
4.32 F F H CH N 4-(4-CF;-Ph) 193-194
4.33 F F H CH N 4-(4-0OCF;-Ph) 159-160
4.34 F F H CH N 4-(3,4-Cl,-Ph) 208-209
4.35 F F H CH N 4-(3-Cl-4-F- 203-204
Ph)
4.36 F F H CH N 4-Br
YMH*: Pico molecular a partir de las mediciones LC-MS; otras
cifras: punto de fusidn.
Tabla 5:
X,
N=N
X; \'_2;1
N
No. X4 X2 X3 R, Datos Fisi-
cos
5.1 Cl H Cl 5-(4-feniltiazol-2-
ilo)
5.2 Cl H Cl 6- (benzofuran-5-ilo)
5.3 Ccl H Cl 5-(tiazol-2-ilo)
5.4 Cl H Cl 6- (benzotiazol-2-ilo)
5.5 F F H 5- (tiazol-2-ilo)



A\
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No. X, X, X, R, Datos Fisi- o
cos
5.6 F F H 6-(4-feniltiazol-2-
ilo)
5.7 Cl H Cl 6-(4-feniltiazol-2-
ilo)
5.8 F F H 5- (indol-3-ilo)
5.9 Cl H Cl 5- (indol-3-il0)
5.10 Cl1 H Cl 6- (indol-3-ilo)
Tabla 6:



89

No X X5 R A Datos fisicos
6.1 F F 4-Cl C=C
6.2 F F 4-F C=C
6.3 F F 4-CH; C=C
6.4 F F 4-CF, Cc=C
6.5 F F 3-CF; c=C
6.6 F F 4 -OCF; C=C
6.7 F F 2-C1l C=C
6.8 F F 3-Cl C=C
6.9 F F 2-F C=C
6.10 F F H C=C
6.11 F F 4 -0CH; C=C
6.12 F F 4-0(CHa)sCHs
6.13 F F 4-0{CH,) ,CH; Cc=C
6. 14 F F 4-0(CH;) ;CH, =C
6.15 F F 4- (CHy),CHy (=
6.16 F F 4-CH,CH; (C=C
6.17 F F 4- (CH,) sCH, c=C
6.18 Cl Cl 4-C1 c=C
6.19 Cl Cl 4-F c=C
6.20 Cl Cl 4-CH; C=C
6.21 Cl Ccl 4 -0OCF; Cc=C
6.22 Cl Cl 2-C1 c=C
6.23 Cl Cl 3-C1 =C
6.24 Ccl Cl 2-F Cc=C
6.25 Cl Cl H C=C
6.26 Cl Cl 4 -0OCH; C=C
6.27 Cl Cl 4-0(CH)sCHy o n
6.28 cl cl 4-0(CH,)CHy
6.29 Cl cl 4-0(CHa)5CH;  m
6.30 Ccl Cl 4- (CHp)oCH; o
6.31 Cl Cl 4-CH,CH; (C=C
6.32 Cl Cl 4- (CHz)sCH; (=
6.33 F F 4-C1 CH=CH 135-140
6.34 F F 3-Cl CH=CH 86-89
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4-F
4-CH,;
3,4-Cl,;
4-CF;
3-CF;
2-Cl
2-F

4-0CF;
4-0OCH;
4-Cl
4-F
4 -CH;
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4-0CF;
4-OCH,
4-[4-fluorfenilo]
4-[4-clorofenilo]
4-[4-metilfenilo]
4-[4-OCF»-fenilo]
4-(4-OCF »-fenoxilo]
4-{4-CF »fenilo]
4-[4-CF-fenoxilo)

4-[2-Cl-4-CF>
fenoxilo)

4-(4-clorofenoxilo]
4-{4-fluorfenilo]
4-[4-clorofenilo)
4-[4-metitfeniio]
4-[4-OCF +fenilo)
4-{4-OCF-fenoxilo)
4-14-CFxfenilo]
4-[4-CF3-fenoxilo]
4-[4-clorofenoxilo]
3-Cl
4-Br
4-Cl
4-F

4 -CH;

4 -CF,
2-Cl
2-F

H
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2-C1
2-F
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4-{4-clorofenilo}
4-[4-metilfenilo]
4-]4-OCF wfenilo]
4-{4-OCF>fenoxilo]
4-{4-CFs-fenilo]
4-{4-CF-fenoxiio]
4-[4-clorofenoxilo]
4-[4-fluorfenilo]
4-{A-clorofenilo]
4-[4-metilfenilo]
4-{4-OCF x-fenilo]
4-[4-OCFx-fenoxilo]
4-{4-CF »fenilo]
4-{4-CFfenoxilo}
4-{4-clorofenoxilo]
3-C1
4-Br
4-Cl
4-F

4 -CH;
4-CF,
2-Cl
2-F

H
4-0CF3
4 -0OCH;
3-Cl
4-Br
4-Cl
4-F

4 -CH;
4-CF;
2-C1
2-F

H

4-0CF3
4-0CH;
4-[4-fluorfenilo]
4-{4-clorofenilo]

SO
SO

SO,
S0,
S0,
S0,
S0,
S0,
SO,
SO,
S0,
SO,
SO,
S0,
SO,
S0,
S0
SO,
S02
SO,
S0,
S0,
SO,
S0,
S0,
S0,
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6.307 F F 4-[4-metitfenilo] S0, 5 "’:\ |
6.308 F F 4{4-0CFrfenic] 5O,
6.309 F F 4-{4-OCFfenoxic] SO,
6.310 F F 4-[4-CFxfenilo) S0,
6.311 F F 4-l4-CFrfenoxit} 50,
6.312 F F 4[4clorofenoxio] 50,
6.313 Cl C1l 4-[4-fluorfenilo] S0,
6.314 / Cl cl 4-{4-clorofenilo] S0,
6.315 Cl Cl 4-[4-metilfenilo) S0,
6.316 Cl Cl 4{4-OCF-fenib] 50,
6.317 Cl Cl 4-{4-0CFrfenoxio] 5O,
6.318 Cl Ccl 4-{4-CFfenilo] S0,
6.319 Cl cl 4{d-CFrfenaxi} GO,
6.320 Cl Cl 4-{4-clorofenoxilo) S0,

2. Ejemplos de Formulacidn

2.1, Concentrados emulsionables a) b) c)
Un compuesto de las Tablas 1 a 6 25% 40% 50%
Dodecilbencensulfonato de calcio 5% 8% 6%
Polietilenglicoléter de aceite 5% - -

de ricino (36 moles de 6xido de
etileno) .

Polietilenglicoléter de tribu- - 123 4%
tilfenol (30 moles de 6xido de

etileno).

Ciclohexanona - 15% 20%

Mezcla de xilenos 65% 25% 20%
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Se pueden preparar emulsiones de cualquier concentra-"

cién deseada a partir de estos concentrados mediante su dilu-

cidén con agua.

2.2. Concentrados emulsionables

Un compuesto de las Tablas 1 a 6
Polietilenglicoléter de octilfenol
(4 a 5 moles de 6xido de etileno)
Dodecilbencensulfonato de calcio
Polietilenglicoléter de aceite

de ricino (35 moles de &xido de
etileno).

Ciclohexanona

Mezcla de xilenos

50%

40%

40%

15%

15%

Se pueden preparar emulsiones de cualquier concentra-

cién deseada a partir de estos concentrados mediante su dilu-

cién con agua.

2.3. Concentrado en suspensidn

Un compuesto de las Tablas 1 a 6
Etilenglicol

Polietilenglicoléter de nonilfenol
(15 moles de é6xido de etileno)

Lignosulfonato de sodio
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Carboximetilcelulosa 1%
Solucidén acuosa de formaldehido 0.2%
al 37 por ciento.

Aceite de silicona en la forma de 0.8%
una emulsidén acuosa al 75 por ciento.

Agua

El ingrediente activo finamente molido se mezcla in-
timamente con los auxiliares, dando un concentrado para suspen-
sidén a partir del cual se pueden obtener suspensiones de cual-

guier concentracidén deseada mediante su dilucién con agua. °

2.4. Mezclas de polvo dispersables en agqua

a) b) c)
Un compuesto de las Tablas 1 a 6 25% 50% 75%
Lignosulfonato de sodio 5% 5% -
Acido oleico 3% - 5%
Di-isobutilnaftalensulfonato de sodio - 6% 10%
Polietilenglicoléter de octilfenol - 2% -
(7 a 8 moles de o6xido de etileno)
Acido silicico altamente dispersado 5% 10% 10%
Caolin 62% 27% -

El ingrediente activo se mezcla completamente con los

auxiliares, y la mezcla se muele completamente en un molino
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adecuado, proporcionando polvos humectables que se pueden di-

luir con agua para dar suspensiones de cualquier concentracién

deseada.

2.5. Polvos secos a) b)
Un compuesto de las Tablas 1 a 6 2% 5%
Acido silicico altamente dispersado 1% 5%
Talco 97% -
Caolin - 90%

Se obtienen polvos secos listos para usarse mediante
la mezcla intima de los vehiculos con el ingrediente activo, vy

moliendo la mezcla.

2.6. Gréanulos a) b)
Un compuesto de las Tablas 1 a 6 5% 10%
Caolin 94% -
Acido silicico altamente dispersado 1% -
Atapulgita - 90%

El ingrediente activo se disuelve en cloruro de meti-
leno, y la solucidn se rocia sobre el vehiculo, y subsecuente-
mente el solvente se evapora al vacio. Estos grénulos se pueden

mezclar con el alimento para animales.

7
H
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2.7. Granulos

Un compuesto de las Tablas 1 a 6 10%
Lignosulfonato de sodio 2%
Carboximetilcelulosa 1%
Caolin 87%

El ingrediente activo se mezcla y se muele los auxi-
liares, y la mezcla se humedece con agua. La mezcla se extruye,

y luego se seca en una corriente de aire.

2.8. Granulos

Un compuesto de las Tablas 1 a 6 3%
Polietilenglicol (MW 200) 3%
Caolin 94%

(MW = peso molecular)

El ingrediente activo finamente molido se aplica uni-
formemente, en una mezcladora, al caolin humedecido con polie-
tilenglicol. Se obtienen granulos recubiertos no polvosos de

esta manera.

2.9. Tabletas

Constituyentes (para 1000 tabletas):
Un compuesto de las Tablas 1 a 6 25.0 gramos

Lactosa 100.7 gramos
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Almidén de trigo 7.5 gramos
Polietilenglicol 6000 5.0 gramos
Talco 5.0 gramos
Estearato de magnesio 1.8 gramos
Agua desmineralizada c.s.

Todos los ingredientes sdlidos se fuerzan primero a
través de un tamiz de un tamafio de malla de 0.6 milimetros.
Luego se mezclan entre si, el ingrediente activo, la lactosa,
el talco, y la mitad del almidén. La otra mitad del almiddn se
suspende en 40 mililitros de agua, y la suspensidén se agrega a
una solucidén en ebullicién del polietilenglicol en 100 milili-
tros de agua. La pasta de almiddén resultante se agrega al lote
principal, y la mezcla se granula, si es necesario, con la adi-
cidén de agua. Los granulos se secan durante la noche a 35°C, se

fuerzan a través de un tamiz de un tamafilo de malla de 1.2 mili-

metros, se mezclan con el estearato de magnesio, y se comprimen

para formar tabletas que tienen un tamafilo de malla de aproxima-

damente 6 milimetros, y que son cdncavas por ambos lados.

2.10. Formulaciones invectables

A. Vehiculo oleoso (liberacidn lenta)

Un compuesto de las Tablas 1 a 6 0.1-2.0 g
Aceite de cacahuate hasta 100 ml

Un compuesto de las Tablas 1 a 6 0.1-1.0 g



10

15

20

25

103

2(3,3

Aceite de ajonjoli hasta 100 ml

El ingrediente activo se disuelve en una porcidén del
aceite con agitacidn, y opcionalmente con ligero calentamiento,
y después de enfriar, la solucidn se rellena hasta el volumen
deseado, y se filtra estéril a través de un filtro de membrana

adecuado de 0.22 milimetros.

B. Solvente miscible en aqua (velocidad de liberacidén mediana)

Un compuesto de las Tablas 1 a 6 0.1-1.0 g
4-hidroximetil-1,3-dioxolano 40 g

(glicerol-formal)

1, 2-propanodiol hasta 100 ml
Un compuesto de las Tablas 1 a 6 0.1-1.0 g
Gliceroldimetilcetal 40 g
1,2-propanodiol hasta 100 ml

El ingrediente activo se disuelve en una porcidén del
solvente con agitacidén, y la solucidén se rellena hasta el volu-
men deseado, y se filtra estéril a través de un filtro de mem-

brana adecuado de 0.22 milimetros.

C. Solubilizado acuoso (liberacidn réapida)

Un compuesto de las Tablas 1 a 6 0.1-1.0 g

Aceite de ricino polietoxilado 10g
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(40 unidades de 6xido de etileno)
1,2-propanodiol

Alcohol bencilico

Agua para inyeccidn

Un compuesto de las Tablas 1 a 6
Mono-oleato de sorbitén polieto-
xilado (20 unidades de 6xido de
etileno)
4-hidroximetil-1,3-dioxolano
(glicerol-formal)

Alcohol bencilico

Agua para inyeccidn

20 g

1l g
hasta 100 ml

0.1-1.0 g

8 g

20 g

1g

hasta 100 ml

,‘f 2]

o~

Preparacidén: El ingrediente activo se disuelve en los

solventes y el tensocactivo, y la solucidn se rellena hasta el

volumen deseado con agua. Luego se realiza la filtracibn esté-

ril a través de un filtro de membrana adecuado de 1 didmetro de

poros de 0.22 milimetros.

Los sistemas acuosos se pueden utilizar de una manera

preferida también para administracién oral y/o intrarruminal.

2.11. Vertido

A.

Un compuesto de las Tablas 1 a 6

Aceite de frijol de soya epoxidado
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Alcohol oleilico 85%
B.

Un compuesto de las Tablas 1 a 6 20%
pirrolidin-2-ona 15%
Miristato de isopropilo 65%

También es posible agregar a las composiciones des-
critas, sustancias bioldégicamente activas adicionales, o aditi-
vos que tengan un comportamiento neutro hacia los compuestos de
la férmula (I), y que no tengan un efecto adverso sobre el ani-
mal huésped que se vaya a tratar, y también sales minerales o©

vitaminas.

3. Ejemplos Bioldgicos

A. Accidn insecticida

3.1. Accidbn contra Aphis craccivora

Las pléantulas de chicharo se infestan con Aphis crac-
civora, subsecuentemente se rocian con una mezcla de rociado
que comprende 100 ppm de ingrediente activo, y luego se incuban
a 20°C. 3 y 6 dias después, se determina el porcentaje de re-
duccién en la poblacidén (porcentaje de actividad), comparando
el nimero de &fidos muertos en las plantas tratadas, con aquél
en las plantas no tratadas.

Los compuestos de la férmula (I) exhiben una buena

actividad en esta prueba.
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3.2. Accidn contra Diabrotica balteata

Las plé&ntulas de maiz se rocian con una mezcla de ro-
ciado en emulsidén acuosa que comprende 100 ppm de ingrediente
activo, y, después de que se ha secado el recubrimiento rocia-
do, se pueblan con 10 larvas de Diabrotica balteata en la se-
gunda etapa, y luego se colocan en un recipiente de pléastido.
Seis dias después, se determina el porcentaje de reduccidn en
la poblacidén (porcentaje de actividad), comparando el nimero de
larvas muertas en las plantas tratadas, con aquél en las plan-
tas no tratadas.

Los compuestos de la férmula (I) exhiben una buena
actividad en esta prueba. Por ejemplo, especialmente los com-
puestos 3.9, 4.13, 4.15, y 4.20 provocan una reduccidén de mas

del 80 por ciento en la poblacidn de la plaga.

3.3. Accidn contra Heliothis virescens

Las plantas de frijol de soya jdvenes se rocian con
una mezcla de rociado en emulsidén acuosa que comprende 100 ppm
de ingrediente activo, y después de que se ha secado el recu-
brimiento rociado, se puebla con 10 orugas de Heliothis vires-
cens en la primera etapa, y luego se colocan en un recipiente
de pléastico. Seis dias después, se determinan el porcentaje de
reduccidn en la poblacién y el dafio por alimentacidn (porcenta-

je de actividad), comparando el nimero de orugas muertas y el

2D
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dafio por alimentacién en las plantas tratadas con aquél en las
plantas no tratadas.

Los compuestos de la férmula (I) exhiben una buena
actividad en esta prueba. Por ejemplo, especialmente los com-
puestos 3.12 y 3.13 provocan una reduccidn de mads del 80 por

ciento en la poblacidén de la plaga.

3.4. Accidn contra Spodoptera littoralis

Las plantas de frijol de soya jdévenes se rocian con
una mezcla de rociado en emulsidn acuosa que comprende 100 ppm
de ingrediente activo, y después de que se ha secado el recu-
brimiento rociado, se pueblan con 10 orugas de Spodoptera Ilit-
toralis en la tercera etapa, y luego se colocan en un recipien-
te de plastico. 3 dias después, se determinan el porcentaje de
reduccién en la poblacién y el porcentaje de reduccién en el
dafio por alimentacidén (porcentaje de actividad), comparando el
nimero de orugas muertas y el dafioc por alimentacidén en las
plantas tratadas, con aquéllos en las plantas no tratadas.

Los compuestos de 1la férmula (I) exhiben una buena
actividad en esta prueba. Por ejemplo, especialmente los com-
puestos 3.5, 3.12, 3.13, 3.14, 3.31, 4.13 y 4.14 provocan una

reduccién de més del 80 por ciento en la poblacidén de la plaga.

3.5. Accidn contra Nilaparvata lugens

;‘})\V

£

3
f

4
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Las plantas de arroz se tratan con una mezcla de ro-
ciado en emulsidén acuosa que comprende 400 ppm de ingrediente
activo. Después de que se ha secado el recubrimiento rociado,
las plantas de arroz se pueblan con larvas de cicada en las se-
gunda y tercera etapas. La evaluacidn se realiza 21 dias des-
pués. Se determina el porcentaje de reduccidn en la poblacidn
(porcentaje de actividad) comparandose el nimero de cicadas so-
brevivientes en las plantas tratadas, con aquél en las plantas
no tratadas.

Los compuestos de la férmula (I) exhiben una buena

actividad en esta prueba.

3.6. Accidn contra Crocidolomia binotalis

Las plantas de col jévenes se rocian con una mezcla
de rociado en emulsidén acuosa que comprende 400 ppm de ingre-
diente activo. Después de que se ha secado el recubrimiento ro-
ciado, las plantas de col se pueblan con 10 orugas de Crocido-
lomia binotalis en la tercera etapa, y se colocan en un reci-
piente de plastico. La evaluacidén se realiza 3 dias después. Se
determinan el porcentaje de reduccidén en la poblacidén y el por-
centaje de reduccidén en el dafio por alimentacidn (porcentaje de
actividad) comparandose el nimero de orugas muertas y el dafio
por alimentacidén en las plantas tratadas, con agquel en las

plantas no tratadas.

foN
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Los compuestos de la férmula (I) exhiben una buena

actividad en esta prueba.

3.7. Accidn contra Anthonomus grandis

Las plantas de algoddén jdévenes se rocian con una mez-
cla de rociado en emulsién acuosa que comprende 400 ppm de in-
grediente activo. Después de que se ha secado el recubrimiento
rociado, las plantas de algoddén se pueblan con 10 adultos de
Anthonomus grandis, y se colocan en un recipiente de plastico.
La evaluacidén se realiza 3 dias después. Se determinan el por-
centaje de reduccidn en la poblacidén y el porcentaje de reduc-
cién en el dafio por alimentacidén (porcentaje de actividad) com-
parando el numero de gorgojos muertos, y el dafio por alimenta-
cién en las plantas tratadas, con aquél en las plantas no tra-
tadas.

Los compuestos de la férmula (I) exhiben una buena

actividad en esta prueba.

3.8. Accidbn contra Aconidiella aurantii

Los tubérculos de papa se pueblan con orugas de Aoni-
diella aurantii. Después de aproximadamente dos semanas, las
papas se sumergen en una mezcla de rociado en emulsidén o en
suspensidén acuosa que comprende 400 ppm de ingrediente activo.
Cuando los tubérculos se han secado, se incuban en un recipien-

te de plastico. Para la evaluacidn, de 10 a 12 semanas después,

o)
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se compara el indice de sobrevivencia de las orugas de la pri-
mera generacidn subsecuente de la poblacidén tratada, con aquél
de los controles no tratados.

Los compuestos de la férmula (I) exhiben una buena

actividad en esta prueba.

3.9. Accidn contra Bemisia tabaci

Las plantas de frijol enano se colocan en canastillas
de gasa, y se pueblan con adultos de Bemisia tabaci. Después de
que ha tenido lugar a oviposicidén, se remueven todos los adul-
tos. Diez dias después, las plantas y las ninfas localizadas en
las mismas se rocian con una mezcla de rociado en emulsidén
acuosa, que comprende 400 ppm de ingrediente activo. Después de
14 dias adicionales, se evalGa el porcentaje de huevos que han
eclosionado en comparacidn con los controles no tratados.

Los compuestos de la fdérmula (I) exhiben una buena

actividad en esta prueba.

B. Accidn acaricida

3.10. Accidn contra Tetranychus urticae

Las plantas de frijol jévenes se pueblan con una po-
blacidén mixta de Tetranychus urticae, y se rocian 1 dia después
con una mezcla de rociado en emulsidén acuosa que comprende 100
ppm de ingrediente activo, se incuban durante 6 dias a 25°C, y

luego se evallan. Se determina el porcentaje de reduccidn en la
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poblacién (porcentaje de actividad) comparandoe el ndmero dé
huevos, larvas, y adultos muertos en las plantas tratadas, con
aquél en las plantas no tratadas.

Los compuestos de la férmula (I) exhiben wuna buena
actividad en esta prueba. Por ejemplo, especialmente los com-

puestos 3.13, 4.13, 4.30 y 4.33, provocan una reduccidén de mas

del 80 por ciento en la poblacidén de la plaga.

3.11. Accidn contra Panonychus ulmi (resistente a QP vy carb.)

Las plantulas de manzana se pueblan con hembras adul-
tas de Panonychus ulmi. Después de 7 dias, las plantas infesta-
das se rocian hasta el punto de goteo con una mezcla de rociado
en emulsidén acucsa que comprende 400 ppm del compuesto de prue-
ba, y se cultivan en un invernadero. La evaluacidén se realiza
después de 14 dias. Se determina el porcentaje de reduccidn en
la poblacidén (porcentaje de actividad) comparando el numero de
dcaros-arafia muertos en las plantas tratadas, con aquel en las
plantas no tratadas.

Los compuestos de la fdérmula (I) exhiben una buena

actividad en esta prueba.

C. Accidn ectoparasiticida

3.12. Control de pulgas adultas en gatos por medio de aplica-

cidén vertida
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Con el objeto de determinar la efectividad de los
compuestos de prueba contra las pulgas completamente crecidas,
se utilizaron cuatro grupos, cada uno de dos gatos. Cada gato
se infesta con 100 pulgas de gato (Ctenocephalides felis (Bou-
che)], y se trata con 20 miligramos de ingrediente activo por
kilogramo de peso del cuerpo. El tratamiento se efectia median-
te la aplicacién de la formulacidn a un area localmente limita-
da en la parte posterior del cuello del gato. Un grupo se in-
festa con pulgas pero se trata solamente con un placebo, es de-
cir, una formulacidén sin ingrediente activo, y sirve como con-
trol. Otro grupo se trata con nitenpiram como sustancia de com-
paracidén; los dos grupos restantes se tratan con los compuestos
de prueba. La evaluacidén se hace en cada caso combinando las
pulgas sobrevivientes del pelo del animal, conténdolas, y com-
parando el nimero contadc con el nimero de pulgas en el grupo
de control y en el grupc tratado con nitenpiram. El1 procedi-
miento con detalle es como sigue: cada gato se infesta con 100
pulgas inmediatamente después del tratamiento en el dia 0. En
el dia +1, cada animal se peina, y se determina el numero de
pulgas sobrevivientes; luego las pulgas sobrevivientes se vuel-
ven a colocar en el mismo gato, y, después de 24 horas, se re-
pite el peinado y la evaluacidén. Las pulgas que todavia sobre-
viven después de esas 24 horas no se regresan al gato. Luego se
repite el procedimiento descrito en los dias +3, +7, +9, +14,

+21, +28, +35, +42, y +49, y de esta manera se determinan la
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efectividad y la duracién de accidén. En cada dia en que se pei-
nan las pulgas sobrevivientes, se toma una muestra de sangre de
aproximadamente 2.7 wmililitros de cada gato - con la excepcidn
del grupo de control - , y se mide el contenido de ingrediente

activo. La efectividad se determina de acuerdo con la siguiente

férmula:
nimero de pulgas vivas ndmero de pulgas
por animal de control  menos vivas por animal de
% de efec- prueba.
tividad = * 100

nimero de pulgas vivas por animal de control

Se muestra que los compuestos de la férmula (I) de
acuerdo con la invencidn, logran una excelente accidén a largo
plazo en comparacidén con el nitenpiram.

En perros, la prueba procede de una manera enteramen-
te andloga. También se observan efectos similares cuando las
sustancias se administran, no en la forma de un vertido, sino

en la forma de una solucidén para inyeccidn.

3.13. Control de pulgas adultas en gatos por medio de inyec-

cidn subcuténea

Con el objeto de determinar la efectividad de los
compuestos de prueba contra pulgas completamente crecidas, se

utilizan cuatro grupos, cada uno de dos gatos de edades de 1.5
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a 4 afios. Cada gato se infesta con 100 pulgas de gato ([Cteno-
cephalides felis (Bouche)], y se trata con 20 miligramos de in-
grediente activo por kilogramo de peso del cuerpo. El trata-
miento se efectlda mediante inyeccidn subcutdnea de una solucién
del ingrediente activo detrds de la paleta del hombro izquier-
do. Un grupo se infesta con pulgas pero se trata solamente con
un placebo, es decir, una formulacidén sin ingrediente activo, y
sirve como control. Otro grupo se trata con nitenpiram como una
sustancia de comparacidn; los dos grupos restantes se tratan
con los compuestos de prueba. La evaluacidn en cada caso se
realiza de una manera anédloga al ejemplo anterior.

Se muestra que, después de la inyeccidén subcutanea de
los compuestos de la férmula (I) de acuerdo con la invencidn,
se logra una excelente accién a largo plazo en comparacién con
nitenpiram.

La prueba andloga con perros da resultados compara-

bles.

4 3 \—) w2
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REIVINDICACIONES

1. Un compuesto de la férmula:
X‘ N:N{Rz
Y—.
X; AN
1
%
en donde:

R; es un anillo arilo o hetercarilo insustituido o
mono- a penta-sustituido, seleccionadndose los sustituyentes a
partir del grupo que consiste en OH, haldgeno, CN, NO,, alquilo
de 1 a 6 atomos de carbono, cicloalquilo de 3 a 8 &atomos de
carbono, alquilo de 1 a 6 &tomos de carbono-cicloalquilo de 3 a
8 atomos de carbono, cicloalquilo de 3 a 8 atomos de carbono-
alquilo de 1 a 6 &tomos de carbono, haloalquilo de 1 a 6 atomos
de carbono, halocicloalquilo de 3 a 8 &tomos de carbono, al-
coxilo de 1 a 6 atomos de carbono, cicloalcoxilo de 3 a 8 &ato-
mos de carbono, halocalcoxilo de 1 a 6 &tomos de carbono, halo-
cicloalcoxilo de 3 a 8 atomos de carbono, tioalgquilo de 1 a 6
adtomos de carbono, cicloticalquilo de 3 a 8 atomos de carbono,
halotiocalquilo de 1 a 6 atomos de carbono, halociclotiocalquilo
de 3 a 8 atomos de carbono, alquilsulfinilo de 1 a 6 atomos de
carbono, cicloalgquilsulfinilo de 3 a 8 &atomos de carbono,

haloalquilsulfinilo de 1 a 6 atomos de carbono, halocicloal-
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quilsulfinilo de 3 a 8 atomos de carbono, alquilsulfonilo de 1
a 6 atomos de carbono, cicloalquilsulfonilo de 3 a 8 atomos de
carbono, haloalquilsulfonilo de 1 a 6 atomos de carbono, halo-
cicloalquilsulfonilo de 3 a 8 &atomos de carbono, alquenilo de 2
a 8 atomos de carbono, alquinilo de 2 a 8 &atomos de carbono,
algquilcarbonilo de 1 a 6 atomos de carbono, alquilo de 1
a 6 atomos de carbono-C{=NOR¢), R,, fenilo insustituido o
mono- a penta-sustituido, en donde los sustituyentes se selec-
cionan a partir del grupo que consiste en OH, haldégeno, CN,
NO,, alquilo de 1 a 6 atomos de carbono, cicloalquilo de 3 a 8
dtomos de carbono, haloalquilo de 1 a 6 atomos de carbono, ha-
locicloalquilo de 3 a 8 atomos de carbono, alcoxilo de 1 a 6
atomos de carbono, cicloalcoxilo de 3 a 8 atomos de carbono,
haloalcoxilo de 1 a 6 atomos de carbono, halocicloalcoxilo de 3
a 8 &tomos de carbono, tiocalquilo de 1 a 6 &tomos de carbono,
ciclotiocalquilo de 3 a 8 atomos de carbono, halotioalquilo de 1
a 6 atomos de carbono, halociclotioalquilo de 3 a 8 Atomos de
carbono, alguilsulfinilo de 1 a 6 &tomos de carbono, cicloal-
quilsulfinilo de 3 a 8 atomos de carbono, haloalquilsulfinilo
de 1 a 6 Atomos de carbono, halocicloalquilsulfinilo de 3 a 8
adtomos de carbono, alquilsulfonilo de 1 a 6 &tomos de carbono,
cicloalquilsulfonilo de 3 a 8 atomos de carbono, haloalquilsul-
fonilo de 1 a 6 &atomos de carbono, halocicloalguilsulfonilo de
3 a 8 adtomos de carbono, alquenilo de 2 a 8 &tomos de carbono,

alquinilo de 2 a 8 &atomos de carbono, alquilcarbonilo de 1 a 6
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dtomos de carbono, alquilo de 1 a 6 atomos de carbono-C(=NORg),
Y Ry

fenoxilo insustituido o mono- a penta-sustituido;

tiofenilo insustituido o mono- a penta-sustituido;

fenilamino insustituido o mono- a penta-sustituido; y

fenil-(alquilo de 1 a 6 &tomos de carbono)-amino
insustituido o mono- a penta-sustituido;

selecciondndose los sustituyentes, respectivamente,
de los grupos a partir del grupo que consiste en haldégeno, CN,
NO,, alquilo de 1 a 6 &tomos de carbono, cicloalquilo de 3 a 8
atomos de carbono, haloalguilo de 1 a 6 atomos de carbono, ha-
locicloalquilo de 3 a 8 Atomos de carbono, alcoxilo de 1 a 6
adtomos de carbono, cicloalcoxilo de 3 a 8 atomos de carbono,
ticalquilo de 1 a 6 atomos de carbono, cicloticalquilo de 3 a 8
dtomos de carbono, haloticalquilo de 1 a 6 a&tomos de carbono, Yy
halociclotiocalquilo de 3 a 8 &tomos de carbono;

R, es H, halbdgeno, CN, NO,, alguilo de 1 a 6 &atomos de
carbono, cicloalquilo de 3 a 8 &tomos de carbono, haloalquilo
de 1 a 6 atomos de carbono o halocicloalquilo de 3 a 8 atomos
de carbono;

A es (CR11R1z2)p, O(CRiiRiz)p, S(0)n(CRiiRi2)p, alquenileno
de 2 a 8 4tomos de carbono, sustituido o insustituido, alquini-
leno de 2 a 8 &tomos de carbono, sustituido o insustituido; en
donde los sustituyentes se seleccionan respectivamente a partir

del grupo que consiste en R;; Y Riz, © NR3;(CHi)p;
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R; es H, alquilo de 1 a 6 atomos de carbone, cicloal-

quilo de 3 a 8 atomos de carbono, haloalquilo de 1 a 6 atomos
de carbono, alquenilo de 2 a 8 atomos de carbono, algquinilo de
2 a 8 atomos de carbono, arilalquilo de 1 a 6 atomos de carbo-
no, (CHz)pC(O)Ry & alcoxilo de 1 a 6 atomos de carbono-alquilo
de 2 a 6 atomos de carbono;

Ry, es H, alquilo de 1 a 6 atomos de carbono, cicloal-
quilo de 3 a 8 &tomos de carbono, haloalquilo de 1 a 6 atomos
de carbono, alcoxilo de 1 a 6 atomos de carbono, N(Rs),, 6 al-
coxilo de 1 a 6 atomos de carbono-alquilo de 2 a 6 &tomos de
carbono;

Rs es H, alquilo de 1 a 6 a&tomos de carbono, cicloal-
quilo de 3 a 8 &tomos de carbono, haloalquilo de 1 a 6 atomos
de carbono, 6 arilo-alquilo de 1 a 6 atomos de carbono;

R¢ es H, alquilo de 1 a 6 atomos de carbono o ci-
cloalquilo de 3 a 8 atomos de carbono;

R, es:
|%WC?!\£

e

Rs ¥ Ry, independientemente del otro, son H, o alquilo
de 1 a 6 atomos de carbono;

X, es Rjo;

X, v X3 son cada uno independientemente del otro, H 6

Rio;
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Rio es haldgeno, CN, NO;, alquilo de 1 a 6 &atomos de
carbono, cicloalquilo de 3 a 8 &tomos de carbono, haloalquilo
de 1 a 6 atomos de carbono, halocicloalquilo de 3 a 8 atomos de
carbono, alcoxilo de 1 a 6 atomos de carbono, cicloalcoxilo de
3 a 8 atomos de carbono, halocalcoxilo de 1 a 6 atomos de carbo-
no, halociclcocalcoxilo de 3 a 8 Atomos de carbono, tioalquilo de
1 a 6 atomos de carbono, ciclotioalquilo de 3 a 8 Aatomos de
carbono, haloticalgquilo de 1 a 6 &atomos de carbono, o haloci-
clotioalgquilo de 3 a 8 Atomos de carbono;

Ri1» ¥ Riz, cada uno independientemente del otro, son H
6 alquilo de 1 a 6 atomos de carbono;

mes 1, 2, 3, 6 4;

nes 0, 1, 6 2;

Qes 06 8S; vy

vasea Yes Cy Zes No Yes Ny Z2 es C,

con la condicidén de que el radical A-R; y el grupo
fenilo en el anillo de triazina no estén en la posicién vicinal
uno en relacién con el otro.

2. Un proceso para la preparacidén de los compuestos
de la férmula (I), en cada caso en forma libre o en forma de
sal, el cual comprende, por ejemplo,

a) para la preparacién de un compuesto de la férmu-
la (I), en donde A es un solo enlace e Y es C y Z es N, hacer

reaccionar un compuesto de la fdérmula:
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el cual es conocido o se puede preparar de una manera
anidloga a los compuestos conocidos correspondientes, y en donde
5 X1, X2, X3, Y R, son como se definen para la férmula (I}, y Q es

un grupo saliente, con un compuesto de la férmula:

H,N—HN

>/,_R1 (IIIV),

0

el cual es conocido o se puede preparar de una manera

10 andloga a los compuestos conocidos correspondientes, y en donde

R; es como se define para la férmula (I), opcionalmente en la
presencia de un catalizador, o

b) para la preparacidén de un compuesto de la férmula

(I), en donde A es un solo enlace e Y es Ny 2 es C, hacer re-

15 accionar un compuesto de la fdérmula:

X,

el cual es conocido o se puede preparar de una manera

andloga a los compuestos conocidos correspondientes, y en donde
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Xy, X2, y X3 son como se definen para la férmula (I), con un

compuesto de la férmula:

R,
Q
Rlﬂ(—\ (V)
0
5 el cual es conocido o se puede preparar de una manera

andloga a los compuestos conocidos correspondientes, y en donde
R; y R, son como se definen para la férmula (I), y O es un gru-

po saliente, opcionalmente en la presencia de un catalizador, o

c) para la preparacién de un compuesto de la f£&rmu-
10 la (I), en donde A tiene los significados definidos para 1la
férmula (I), con la excepcidn de un solo enlace, hacer reaccio-

nar un compuesto de la férmula:

15
el cual es conocido o se puede preparar de una manera
andloga a los compuestos conocidos correspondientes, y en donde
X1, X2, X3, Y, Z y R; son como se definen para la férmula (I), y
Q: es un grupo saliente, con un compuesto de la férmula:

20
R;-A-M (VIiIy,
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el cual es conocido o se puede preparar de una manera
andloga a los compuestos conocidos correspondientes, y en donde
R; es como se define para la férmula (I), y A tiene los signi-
ficados definidos para la férmula (I), con la excepcidn de
S(O) (CHz)q ¥ S(0)2(CHz)gq, Y M es hidrégeno, un metal de transi-
cién o un metal alcalino, y cuando A es S(CH;)q, se oxida el
producto resultante, opcionalmente después de un aislamiento
intermedio, para la preparacidén de un compuesto de la fdrmula
(I), en donde A es S(0)1(CHz)q © S(O),(CHz)q, 6

d) para la preparacién de un compuesto de la férmu-
la (I) en donde A es un solo enlace e Y es C y Z es N, oxidar

un compuesto de la férmula:

X R

(VIII),

%

el cual es conocido o se puede preparar de una manera
andloga a los compuestos conocidos correspondientes, y en donde
X1, X2, X3, ¥ R, son como se definen para la férmula (I), con un
agente oxidante, y hacer reaccionar el producto resultante, op-
cionalmente después del aislamiento intermedio, con un compues-
to de la férmula (III), y hacer reaccionar el producto resul-
tante, opcionalmente después de un aislamiento intermedio, con

una sal de amonio, de preferencia acetato de amonio, o



e) para la preparacidén de un compuesto de la f£érmu-
la (I), en donde Y es N y Z es C, hacer reaccionar un compuesto

de la fdrmula:

el cual es conocido o se puede preparar de una manera
andloga a los compuestos conocidos correspondientes, y en donde
R, v R; son como se definen para la férmula (I), y Q3 es O &

NOH, con un compuesto de la férmula:

10
X, =)
X N=-HN
/ X,
N+,
%

el cual es conocido o se puede preparar de una manera
andloga a los compuestos conocidos correspondientes, y en donde
Xy, X2, ¥y X5 son como se definen para la férmula (I}, y Qi es H,

15 o un grupo protector capaz de removerse, en forma libre o en
forma de sal,

y en cada caso, si se desea, convertir un compuesto
de la férmula (I), en cada caso en forma libre o en forma de
sal, que se pueda obtener de acuerdo con el proceso o mediante

200 otro método, en un compuesto diferente de la fdérmula (I), sepa-

rar una mezcla de isdmeros que se pueda obtener de acuerdo con
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el proceso, y aislar el isémero deseado, y/o convertir un com-
puesto libre de la férmula (I) que se pueda obtener de acuerdo
con el proceso, en una sal, o convertir una sal de un compuesto
de la férmula (I) que se pueda obtener de acuerdo con el proce-
so, en el compuesto libre de la férmula (I) o en una sal dife-
rente.

3. Una composicidén para el control de plagas, la
cual, ademds de los vehiculos y/o dispersantes, comprende como
ingrediente activo un compuesto de la férmula (I) como se des-
cribe en la reivindicacién 1.

4. El uso de un compuesto de la formula (I) como se
describe en la reivindicacién 1, en el control de plagas.

5. Un método para controlar plagas, el cual com-
prende aplicar una cantidad plaguicidamente efectiva de cuando
menos un compuesto de la férmula (I) como se describe en la
reivindicacién 1 a las plagas o al lugar de las mismas.

6. El uso de un compuesto de la férmula (I) como se
describe en 1la reivindicacidédn 1, en un método para controlar
pardsitos en plantas y en animales de sangre caliente.

7. El uso de un compuesto de la férmula (I) como se
describe en la reivindicacidén 1, para preparar un agente farma-

céutico contra parasitos.
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RESUMEN DE LA INVENCION

La invencién se refiere a compuestos de la fdérmula

general

X, N= N{ R2
X Y_i A\R‘ .
%

en donde Ri, Rz, Xi, X2, X3, ¥, Z y A tienen los signi-
ficados dados en la reivindicacidén 1.

Los ingredientes activos, en forma libre o en forma
de sal agroquimicamente utilizable, poseen propiedades pestici-
das ventajosas. Son adecuados en especial para el control de
plagas en la agricultura y en almacenes, asi como en la tenen-

cia de animales domésticos.

* * % X %
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E)l suserito, WILLY I. DE WINTER
GALLEGOS, Av. Horacio 628-404, 11670
México, D. F., perito traductor
autorizado para los idiomas Alemén-
Espafiol, cerrifica que la anterior
iel y correota
del documento adjunto.
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ESCOBAR - URIBE ASOCIADOS
A B O G A D O S

Carrera 114 No, 94-76 OF 305 - F.O. Box 84948, Sanfafé de Bogotd,
Colombia, 8.A.
Tels.. (571) 6162051 - 6162061 - 6161859 - 6161869
Fax: (571) 6161589

2333/P

SUPERINTENDENCIA DE INDUSTRIA Y COMERCIO
DIVISION DE NUEVAS CREACIONES
E. S. D.

Re: Expediente No. 00030047 -
Solicitud de patente a nombre de
NOVARTIS AG

Yo, JIMENA ESCOBAR URIBE, identificada como aparece al pie de mi firma,
domiciliada en la carrera 11 A No. 94-76, of. 305-306, obrando como apoderada
de la sociedad NOVARTIS AG, domiciliada en Basilea, Suiza, solicitante de la
patente de la referencia, en respuesta al auto No. 1225 del 25 de julio de 2000,
relacionado con el concepto técnico 1086 del 14 de julio de 2000, me permito
manifestar lo siguiente:

1. Acompafio al presente memorial el recibo de pago No. 51,360, expedido el 17
de Agosto de 2000, por concepto del valor de palabras adicionales en el
extracto de la solicitud de patente de la referencia.

2. Acompaiio nuevo extracto para la publicacion y tarjeta de archivo
tematico debidamente diligenciada

3. Anexo al presente memorial las artes finales en tamafio 12 x 12 centimetros
(por duplicado) y una copia en tamafio 6 x 6 centimetros de la férmula
estructura.

4. La copia certificada de la solicitud extranjera base de la prioridad fue
presentada ante ese despacho el dia 22 de junio de 2000.

Espero con esto haber dado cabal cumplimiento a lo solicitado por ese despacho.
De no ser asi me acojo al plazo de prérroga establecido en el articulo 22 de la
Decision 344 de la Comision de Acuerdo de Cartagena y atentamente solicito que
se me indique cuales son los requisitos faltantes. En caso de que la anterior
respuesta no se adecue técnica o juridicamente al requerimiento, solicito
atentamente que ese despacho proceda de conformidad con lo indicado en la
Circular Interna No. 001 del 13 de febrero de 1997 expedida por la Delegatura
para la Propiedad Industrial de la Superintendencia de Industria y Comercio y que
de conformidad con lo indicado en los articulos 3°., inciso 3, 35 inciso 2 y 59
inciso 2 del CCA, al analizar este memorial, se traten todas las cuestiones
planteadas con motivo del mismo.

Sefior Superintendente,

IUWTTIdoene

JIMENA ESCOBAR URIBE
C.C.39.779.452 de usaquén
T.P. 68228

Cod. 5376
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2do. EXAMEN DE FORMA PATENTE DE INVENCION

Folio 328( /

Radicacion no 00-30047
Concepto Técnico no 1356 Clasificacion Internacional de Patentes: A 01 N 43/707

Practicado el examen de acuerdo a lo establecido en el Art. 38 de la Decision 486 se determiné que
esta solicitud de Patente de Invencion:

SIITX] NO[] Contiene un resumen de la invencién (Art.26-e).
SI[X] NO[] Contiene el titulo 0 nombre de la invencidn (Art.27-d).
SI{X] NOT] Contiene la descripcion de la invencion (Art.26-b).

SI{] NO[] NO ES APLICABLE [X ] Contiene los dibujos necesarios para comprender
la invencion (Art.26-d)

SI{X] NO[ ] Contiene unao mas reivindicaciones. (Art.26-c).

SIf 1 NO{[X] NO ES APLICABLE [ ] Han sido desarrollados los productos yfo
procedimientos a partir de recursos genéticos o de sus productos
derivados de los que cualquiera de los Paises Miembros es pais de origen.
(Art. 26- h).

SIf ] NO[X] NO ES APLICABLE [ ] Los productos y/o procedimientos han sido
obtenidos o desarrollados a partir de los conocimientos tradicionales de las
comunidades indigenas, afroamericanas, o locales de los paises
miembros, de acuerdo a lo establecido en la Decision 391 y sus
modificaciones y reglamentaciones vigentes.(Art.26-).

SI{ ] NO[X] Lainvencidn se refiere a un producto relativo a un material biologico.
~ (Art.26-J).

SI[X] NOT | NO ES APLICABLE [] La prioridad coincide con la materia reivindicada.
SI{X] NO[ ] CUMPLELOS REQUISITOS TECNICOS

OBSERVACIONES Y OTROS:

Se acepta nuevo extracto para publicacion junto con tarjeta de archivo tematico y artes finales. Se acepta la prioridad. -

EXAMINADOR TECNICO
202043

Bogota D. C., 2002-07-10



Folio 329

2020

Bogota D.C.

Doctora

JIMENA ESCOBAR URIBE

Apoderada

REFERENCIA: Radicacién No. 00-30047
Tramite 002
Evento 001
Actuacién 416
Oficio No. 1356
Folios 001

Teniendo en cuenta que la solicitud de privilegio de patente que se tramita bajo el
expediente indicado en la referencia, reline los requisitos de forma establecidos en los
articulos 26 y 27 de la Decisién 486 de la Comision de la Comunidad Andina, y en las
demas disposiciones vigentes sobre la materia, se envia el extracto de la solicitud a la
Oficina de Comunicaciones para efecto de su publicacién en la Gaceta de Propiedad
Industrial, conforme lo establece el articulo 40 de la misma Decision.

Cuamplase
Dado en Bogota D.C., alos

)

72 ,
ALIX CARME%CéSPEDES DE VERGEL
Jefe de la Divisiébn de Nuevas Creaciones

s
Bogot4, DCv i (’Zk "“00 El extracto de, esta solicitud fue publicado en el nomero 5“:) de

la Gaceta de Propiedad Industrial, de fecha 3u-10G-R08L | Bl termino habil senalado por fa
ley expiro el [(] ¢ [ & (0> ysl ___NO " se presentaron oposiciones por parte de terceros.



