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Industria y Comercio SPCTNGIATA ¥ CRGTS
Radicacion 1 Q3117728 0000000 Felios: 1R

SUPERINTENDENCIA Fecha (N7 2005-13-21 1845751 d6n
Tramite @ 011 PCT-PRTENT 379 FRSE NACT 411 PRESENTAC
Pependoncia) 2020 BIVISIGH DE MUEVRS CHESCIONES

FORMULARIO UNICO DE SOLICITUD DE PATENTE

PCT
ENTRADA EN FASE NACIONAL
SOLICITUD DE:
&) Patente de Invencién. [ Patente de Modelo de Utilidad.
B Capitulo I. [J Capftulo Il
Nombre: BAYER CROPSCIENCE
AKTIENGESELLSCHAFT o
sociedad constituida y existants bajo las IDENTIFICACION
SOLICITANTE
1) leyes de la Republica Federal de Alsmania. c.C. m NIT ]
Direccién: Alfred-Nobel-Str. 50 C.E. O Ofro O
Monhelm 40789
Repiiblica Federal de Alsmania Cual
Numero
Domiclliio: Monheim
Replblica Federal da Alemania
@ Nombre: EMILIO FERRERO IDENTIFICACION
Dilreccién: Carrera 4°. No. 72-35 c.C. NIT |:|
Teléfono: 347 36 11
REPRESENTANTE| .o 2118850 CE. O oo O
APODERADO ¢ gt clientas@camyp.com, Cual ___
Domicillo: Bogot#, Colombia. Nimero 438.019 T.P31.928
1. Ralf DUNKEL 2. Hans-Ludwig ELBE
@ Krischer Str. 22, Dasntickel 58,
Monheim 40789 Wuppertal 42328
INVENTOR (ES) Replblica Federal de Alemania Republica Federal de Alemania
(72) 3. JUrg Nico GREUL 4. Benolt HARTMANN
Am Sandberg 30 a, Farberstr. 1,
Leichlingen 42768 Langenfeld 407684
Repiblica Federal de Alemanla Republica Federal de Alemania
5. Uirike WACHENDORFF-NEUMANN 8. Peter DAHMEN
Oberer Markenweg 85, Altebrilckerstr. 81,
Neuwiad 56566 Neuss 41470
Repiiblica Federal de Alemania Repuablica Federal de Alemania
7. Karl-Heinz KUCK 8. Helko RIECK
Pastor-Loh-Str. 30a, 9 rue Claude Monet,
Langenfeld 40764 Ste Foy lés Lyon 69110
Repiiblica Federal de Alemania Francla

GTPCT (86)
Solicitud intemacional No. PCT/EP/2004/005067 Fecha: 12 de Mayo 2004
Publicacién Internacional No. WO2004/103953 A1 Fecha: 2 de Diciembre 2004

Titulo (54)
DIFLISORMETILBENZOANILIDAS Y SU EMPLEO PARA LA LUCHA CONTRAL S
MICROORGANISMOS, ASI| COMO PRODUCTOS INTERMEDIOS Y SU OBTENCION

@ Clasificacién Internacional (51) C07C 2335655 A© | N 3?7/3




CAVELIER ABOGADOS COLO 13548-841-035-0 FCCMWPC135648/1D-254

<z

Pri ridad | (33) Pais de Origen (32) Fecha (31) Nimero de Solicitud
DE 21 de Mayo 2003 10322909.4
si® NoLJ DE 5 de Junio 2003 10325438.2
Comprobante de pago No.: Fecha:
Anexos:

Comprobante de pago de la tasa de presentacion de la solicitud por $ 443.000.00.
Comprobante de pago por reivindicacién de prioridad.

Documento que acredita la existencia y representacién legal cuando e! solicitante sea persona
juridica.

Poderes, si fuere el caso.

Documento de cesién del inventor al solicitante o a su causante.

Declaraciones.

Copia de la solicitud internacional. (Resumen, descripcién, reivindicaciones, dibujos)
Traduccion de |a solicitud intemacional al castellano. (Resumen, descripcion, reivindicaciones,
dibujos)

Copia del examen preliminar efectuado por la IPEA.

Traduccién del examen preliminar efectuado por la IPEA.

De ser el caso, copia del contrato de acceso.

De ser el caso, documento que acredite la licencia o autorizacion de uso de conocimientos
tradicionales de las comunidades ind!genas.

De ser el caso, certificado de depésito del material biolégico.
Arte final 12x12

De ser el caso, informacién sobre otras solicitudes de patente o titulos obtenidos en el
extranjero por el mismo titular o0 su causante, relacionadas parcial o totalmente con la invencion
de esta solicitud.

Otros: VER HOJA DE DOCUMENTOS ANEXOS

HE 0ORO OO0O00 NEOOX ED@@@
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@ Solicito la concesion de la patents,

NOMBRE: EMILIO FERRERO
FIRMA : @ : é_e—.__..___a

C.C. 438.019 de Usaquén T.P. 31.929
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DOCUMENTOS ANEXOS %\\

1. [ Publicacién Intemacional WO 2004/103953 A1
Descripcion:
Paginas 54 en el idioma original
Péaginas 79 en espafiol
Reivindicaciones: Numero (s) 10
Figuras: Namero (s)
2. [J Forma PCT/ISA/210. Informe de Blisqueda Intemacional.
3. Forma PCT/IB/306. Notificacion de la inscripcién de un cambio
Descripcién De Modificacion:

El inventor Ralf Dunkel debe aparecer como aplicante solo en los Estados Unidos de

América y como inventor en el resto de paises.
4. [XExtracto de publicacién.
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QBOGADOS

EDIFICIO SISKI
CARRERA 4a N° 72-35 -
BOGOTA, 8 - COLOMBIA

REPRESENTACION Y PODER

e~

Representacidn y Poder con autenticacldn votaral y
Apostille para patentes, modelos de utilidad, disefios
industriales, marcas de fdbrica, nombres
comercianles, ensefias, nombres de dominlo, lemas
comerciales, licencias, -

Representation and Power-of- Attorney with notarial
anthentication and Apostille for patents, utility models,
industrial designs, tredemarks, commercisl names,

trade emblems, domain names, II_OPIII, Hcenses.

%

1334
REPRESENTATION AND POWER- OF- ¢ oqsz

ATTORNEY

Yo (nosotros), ebajo firmado (s)/1 (we), the undemsigned
Bayer CropScience AG

domiciliado (s) ew/of 1 frad-fobel=Str 50

por ¢l presente nombramos 8 EMILIO FERRERO, tpa. 31929;
GONZALOQ PERDOMO, tpa. 831; LUZ CLEMENCIA DE PABZ, tpa
23555 y GERMAN CAVELIER, tpa. 832, domiciliadoa en la Carrera 4*
N* 72 35, Bogotd, Colombin, en obedecimiento a lo dispuesto en el
parégrafo 1o del Anticulo 543 del Cédigo de Comercio, el primero como
principal y los demis ¢como suplentes, en su orden, como mis (nuestros)
representantes en todos los asuntos de propiedad industrial con facultad
pera recibir notificaciones y nombrar apoderados judicieles o
extrajudicisles. El primer representante suplente reemplazeni al principal
en caso de ausencia o impedimento temporal o definitivo de aquél. La
misma regla se aplicani cuando el segundo representante suplente hays
de reemplazar sl primero, o el tercero al segundo. En tales casos, el
representante principal, o ¢l primern, o segundo suplente, en ® cao, ©
umbos, declaripin su intencién de no ejercer 1a representacién mediante
declaracién autenticida por Notario Piiblico en Colombia, o por Noturio
u otro Funcionario Piblico, 0 Cénsul de Colombis, en el extranjero; y i
ge tratare de impedimento, con el certificado respectivo. Si alguno de los
nombrados faltare definitivamente, el siguiente tomard su lugar. Cusndo
cesare Ia augencia o impedimento del representante principal, o de su
primero 0 segundo suplentes, en fu caso, podrin cjercer la
representacion, en su orden, uno u otroa segdn ¢l caso, asumiéndola por
el solo hecho de ejercerla, cesando en ese momento el ejercicio de Ia
representacién por €l primero, segundo o tercer suplente en su caso.

Ademis, confiero (conferimos) poder a los abogados wriba nombrados,
para obtener |a proteccién de mj (nuestra) propiedad indystrial y contra
la competencia desleal, a cuyo efecto autorizo (amos) a los dichos
apoderados pars que me (nos) representen ante cualesquiera entidades o
personas, ejerzan o no jurisdiccidn, especialmente ante las del orden

CAVELIER ABOGADOS -
WFPODEO1-179 (MINUTA 12.1.12.5)

al he ial.tt application

No. 03,005,574 filed by BEmilio FERRERO on January 28, 2003 and

in due compliance with the terms of paragraph 1st. of anticle
543 of the Commercial Code, do hereby appoint EMILIO
FERRERO, tpa. 31929; GONZALO PERDOMO, tpa. 831;
LUZ CLEMENCIA DE PAEZ, tpa 23555 and GERMAN
CAVELIER, tpa. 832, domiciled at Carrera 4" N* 72 35,
Bogot, Colombia, the first as principal and the others as
alternates, in the order of their eppointment, as our
representatives for all industrial property matters with faculty
to receive notifications and to appoint attomeys in and out of
Court. The first alternate shall replace the principal in case of
his absence or of temporal or definitive impediment. The same
mfewilllpplywhmﬂumddmwmiveilm
replace the first one, or when the third is to replace the first or
second alternatey in their tum, or both of them, second. In such
cases, the principal representative, or the first or second
nlmm:::thurmorboﬂ:ufthmﬂlmthar

following alternate shall teke his p
impediment of the principal represeiiat
second alternate in their turn ceasea?

mﬂdmmdqamdm;muse.lmlthemﬁﬂorm
exercise will suffice The exercige of the representarion by the
first, second or third alternates in their turn shall end at such

In addition, we grant & Power of Attorney in favor of the
sbove named attorneys at law so that they may obtain the
protection of my (ow) industrisl property and sgminst the
unfhir competition, for which purpose I (we) authorize the said

attorneys to represent me (us) before any anthorities or persons,




strativo, 'cpntencioso sdministrativo y judicial, asf comeo los
asles ¢: arbitraimento, en todo lo concemniente a los siguientes
atos: g) Obtencién de patentes de invencidn, modeloa de utilidad, y
scflos industrisles; el registro de marcas de fibrica, colectivas,
wfensivag, de servicio, lemms comerciales, nombres comerciales,
cnsefias, nombres de dominio, variedades vegetales y denominaciones de
origen; su renovecidn, traspaso, cambioc de nombre o domicilio,
cancelacién voluntaria; v ¢l registro de licencias de uso de epos desechos;
b) Las acciones de competencia desleal, proteceién del consumidor,
oposiciones u observaciones, cancelacidn administrativa y judicial,
nulidad, medidas cauteleres, concesién de licenciag, la mitela, In
proteccién de secretos industrisles, y en general los juicios civiles,
peneles, adminigtrativos o contencioso  administrativos relacionados con
estos derechos; acciones y procesos que promovamos © Be NOs
momuevan. Y para que en todos los ssuntos arriba detrrminados, puedan
sustituir este mandsto, tranaigir, conciliar, admitir los hechor del
proceso, desistir, cancelar,’recibir, renunciar, y ratificar los actos de
agentes oficiosos.

with or without jurigdiction, specially those edministrative,
administrative contentious and judicial, as well as before
Arbittion Court, in all matters conceming the following: &)
Obtainment of patents, utility models and industrial designs;
the registration of rademarkn, collective, defensive and service
marks, slogans, commercial names, trade emblems, domain
names, vegetal varieties and denominations of origin; its
renewal, aszsignment, change of name or domicile, voluniary
cancellation; and the registration of licenses of use of the ahove
rights; b) Actions of unfair competition, protection to the
consumer, oppositions or observations, administrative or Court
cancellation, nullity, infringement, gramting of licenses, the
action for writ mandarmua, the protection of trade secrets, and
in general the civil, penal, and administrative suitx relating to
those rights; actions and suits instituted by me (us) or againm
me (un). And that in all the shove mattery they may substitute
this Power of Attorney, comprommise, conciliate, admit the facts
of the cape, desist, cancel, receive, resign, and ratify acts done
by representatives without a power of sitorney.

Dado y firmado hoy/Cliven and signod this 12th of February, 2003

enfin Leverkusen

porby Dr. Axel Bader, Dr. Ralf-Riidiger Jesse

Firma

MO CAVELIER ABOGADOS

WPPODED1-179 (MINUTA 12.1.1.2.5)

Signature

HXD)
"onmo ‘_



STENTICACION NOTARIAL (SOCIEDAD)

ascrite Notario ifica: Quohﬁmlnql.!e de
X Aﬂj m@m ; . Balf- ﬁ‘g;;: L}'e

auréntica; que ¢l signaterio desempefia actualmente el cargo
ic A\
de la compaiiia E}g;“g: C;np&iﬂe AG
‘ sociedad que actualmente existe y cstd organizads de acuerdo a
las leyes de leronig

que I dircccitn de dichs compatiia o6 A £ied Adbet - c.
SO, 40389 Monleinm, Albmavia

¥ que el signatario tiene facuitad para otorgar este documento.

Todos los hechos anteriores le constan por haber examinado los
documentos respectivps y de todo ello da fe.
Dado y fimudoen 2 e Ve (ulen

@ ‘340_{;36-9&0_, 003

<

The undersigned Notary certifies: That the preceding signature
of

NOTARIAL AUTHENTICATION (COMPANY)

Dr. Axel Bader and Dr, Ralf-Ridiger Jesse
is authentic, that the signatory currently acts in the position of

—secrataries
of the company Bayer CropScience AG

-

2 company curently existing and organized under the laws of
Germany

that the address is _ Alfred-Nobel-Str. 50,
40789 Maonheim, Germany

e

and that the signatory has the power to grant this document.

The Notary Public is aware and attests to the sbove facts upon
examination of the corresponding documents.
Given and signed in__ | gvarkusan

on 12th of Februery, 2003

1)

El Notario Piblico - The Notary Public

(Firma-sello)

(Signature-seal)
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ge aufgrund Einsicht in das Handelsregister des

Ich beschext
AmtsgerichtdlLangenfeld - HRB 3990 -, daff die genannten Herren
berechtigt s{jd, die -Bayer CropSclence Aktiengesellschaft in
Monheim am n als Prokuristen einzeln zu vertreten.

Februar 2003
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APQSTILL
(Convention de La Hays du 5 octobre 1861)
1. Land: Bundesrepublik DEutschland
Diase dffentiiche Urkunde

2.Ist unterschrieben von
Dirks Heiderhofe

3. in deiner Eigenschaft als Notar,

4. sie isl versehen mit dem-Stempel/Siegel des {def)
Motars dirk Heider hofy

in Lever kusen

Bestit®' "97. FEB. 2003

5.in Kon _ 6.am

¥

.t

7. durch den Vizeprasiienten des Landgerichis
BunterNr_H L2703 '

10. Underschrift;
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Keotes - srachnupg

cr gt Ty Ao~
} 3 ;o AD-

Gehs o N-%:_
(PREIRCALEE AR ag
Tz SR 08

Fal

LTS it ALY




4

TRADUCCIGN OFICIAL No. 10.09/02 realizada por Diego Vargas, Traductor
Oficial, Resolucién _ No. 0001 de 1999 del Ministerio de Justicia y

registrado ante el Ministerio de Relaciones Exteriores de Colombia.

A continuacién se traducen los sellos y legalizaciones de un
documento escrito en inglés y espafiol por medioco del cual Bayer
CropScience AG, domiciliado en Alfred-Nobel-Str. 50, 40789 Monheim,
Alemania, por el presente ratifica la solicitud de patente No.
03.005.574, presentada por EMILIO FERRERO el 28 de eneroc de 2003 y
otorga derechos de representacién y poder a los Doctores EMILIO
FERRERO, tpa. 31929; GONZALO PERDOMO, tpa. 831; LUZ CLEMENCIA DE
PAEZ, tpa. 23555 y GERMAN CAVELIER, tpa. 832, domiciliados en la
Carrera 4° No. 72-35.

Dado y firmado hoy 12 de febrerc de 2003

= Leverkusen
por_Dr. Axel Brader, Dr. Ralf-Ridiger Jesse o
. . = ‘oL CING
. - ,:‘; E'éua nra o u:; -}
. “: ", l‘:?, i e Ny L ‘7 \%
Bayer CropScience AG ~. ' e 2005 8
«“_-‘Il b _‘;‘W. X ::}l
! ‘, R iﬂmﬂFDiil
uunnuﬁl.au‘reno 1 .

: KO
Firma IXlegible Firma Ilegibl

{ANEXO)
AUTENTICACION NOTARIAL (SOCIEDAD) en donde se certifican la firma

anterior del Doctor Axel Bader y del Doctor -Ridiger Jesse como

BB F. VAREAS 2.
TRADUCTOR E INTERPRETE OFICIAL

ESPAROL - INGLES ~ INGLES - ESPAROL
RES. 0001 DE ENERO 4 DE 19991



7,
Secretarios de Bayer CropScience AG, una sociedad actualmente lo
existente y organizada de acuerdo a las leyes de Alemania y con
direccién en Alfred-Nobel-Str. 50, 40789 Monheim, Alemania. Dado y
fixrmado en Leverkusen el 12 de febrero del 2003.

Firma Ilegible
Notario Pdblico Sello

< oo

Se anexa autenticacién notarial en alemin de las firmas apteriores.
Reapaldo:
Apostilla expedida por Alemania y certificado el

2003 bajo el nimero 482/03.

-

Es traducci6bn fiel y completa de la cual se dejamco%a esta
: ' mE O
- oficina para su confrontacién. ps - i
- - - - D
DVZ/ID-4268/WPCL002G/COLO 13549-841-002-0 gs; i

’ - /3/9-:- < je s

DIEGD ‘N’ RET?’(?I
TRADUCTOR E

ESPAROL - INGLES — INGLES - ESPAROL

DEP-Rmi

v I
'y
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TRADUCCION OFICIAL No. 9450

de un documento escrito en Alemédn, efectuada por Luz Arriaga de
Herber, resolucién del Ministerio de Justicia 599 del 6 de
marzo 1978.-

Traduccién de los sellos y autenticaciones que aparecen en el

documento de representacién y poder, escrito en espanol e

s o

i__n-glésj,.' *'por medio del. cual la ‘firma Bayer CropScience AG,
d.oin'icil.:_fada en = Alfred-Nobel-Str. 50, D 40789 Monheim,
Alemania, otorga poder a EMILIO FERRERO, tpa. 31929; GONZALO
.. PERDOMO; tpa. 8313 LUZ CLEMENCIA DE PAEZ, tpa 23555 y GERMAN
.GAVELIER, tpa. 832, détp;.gil;adog en: la Carrera 4 No. 72-35,
. Bogota, Colomb:La.._ Da&o y fimmado el 12 de febrero 2003 en
Levefkusen, Alemania, por 153-3 gsefiores Dr. Axel Bader y Dr.

ugpRalf~Ridiger Jesse. '

Autent:.cacién en espafiol e inglés de las fir:mas antecedentes y
certif:.cac:.b de existencia de la sociedad por el notario de

Leverkusem, B,irk Heliderhoff.

g Lo
cOND Hbﬂlﬂ SUATY LELCISCUAD
- B GIOTA, HlGI CORLIAS GUS LA

Fdo.: firma ilegible
Sello redondo en tinta:

Dirk Heiderhoff, notario de Leverkusen Ju" “"unohom;“

s ’ ﬁ NOTARIO
“m. " L -'L'Fﬂ

m Enaen
gusfOP ML & OFICIAL

R.sal"l un 'l’, Sra % uu,llch
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Protocolo notarial 242/2003

Certifico la autenticidad de-la firma antecedentes puestas

ante mi por los seflores

1. Dr. Ralf-Ridiger Jesse, con domicilio comercial en D-
51368, Bayerwerk, Alemania,
2. Dr. Axel Bader, con daomicillo comercial en D-51368,

" Bayerwerk, Alemania,
a quienes conozco en persona.

Certifico, por haber tenido la lista el registro de comercio
del Juzgado Municipal de Langenfeld -HRB 3990- que 1los
mencionados sefiores estdn facultados, en su calidad de
apoderados, para representar individualmente a la firma Bayer
CropScience Aktiengesellschaft, .domiciliada en Monheim am

Rhein.

(Hilo y oblea notarial)
Fdo.: firma ilegilble, Notarilo

Costas

Art. 141, 154 KostO

Valor EUROS 3.000,-

Derechos Art. 32,45 EUROS 10,-

ﬂ%ﬁﬂﬁ,ﬁ%‘fﬂ

——

—— g e ¢ — ———
Reaslucion Mo 5K% ¥ nyusnewn



Derechos Art., 58 EUROS 10,- (5
Derechos Art. 150 Euros 13, -
IVA EUROS 5,28
Total EUROS 38,28
¥do.: Heiderhoff, notario o
APOSTILLA

(Convention de La Haye du 5 octobre 1961)

1. Pais: Repiiblica Federal de Alemania

Este documento pﬁblico.

2, Ha sido firmado por Dirk Heiderhoff

3. Actuando en calidad de notario 5 a
4. Lleva el sellc del notario Dirk Heidefhoff, ﬁtar%
Leverkusen 2 g %
Certificado - __ 3
5. en Colonia 6. E1 17 de feb‘rengz'

7 por el Vicepresidente del Tribunal Reglonal de Colonia

8. bajo el No 482/03 F-_Emm’.l% 3aai0 bas. circuL0
- FOTOGOPIA COINGIDE CON 1 CIGix
9. Sello v TENIDO & A

El Presidente del %
Tribunal Reglonal de C ’3;%. L i
TR GTARIC

7 3UR

archivos de estas oficinas para su confrontaciénm.

LUz IAGA Ut HEHBER
{/\ ‘ht&:—%ﬂﬂ\nﬂﬁ DACIAL
imad-ﬁ' Na.s.i:‘ ﬁﬁuuﬁ-

Bogota, 14 de marzo 2003.
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(19) Weltorganisation fir geistiges Eigentum
Intenatiogales Bro

(43) Internationales Verdffentlich
2. Dezember 2004 (02.12.2004)

|
] . -
- .

(l_ii) internnhonnle Veriffentlichungsaummer

(51) Internationsie Patentklamifikation”: C87C 23365,
233066, 233/77, 6306, 63/10, 6108, ADIN 37/18

(21) Internationales Axtenzeichen:  PCT/HP2004/005067

ﬂi) Internationales Anmaldedatuin:
12. Mai 2004 (12.05.2004)

(25) Elnrdchungmpmche: Denisch

(26) VerSffentlichungssprache: Deutsch
(30) Angaben zar Priositht:

10323900.4 21. Maij 2003 (21.05.2003) DR
10325438.2 5. Jood 2003 (05.06.2003) DB

(11) Anmelder (fiir alls Burhluluugmm mit Asisnafone

wn . US): BAYER CROPSCIENCE AKTIENGE-
" SELLSCHAFT [DE/DH); Alfrod-Nobal-Sir. 50, 40789
Monheim (DE).

m,) Erfinder; und

(‘15) Erfinder/Anmelder (nur Jir US): DUNKEL, Ralf
[DE/DE); Krischer St 22, 40789 Monheim (DE).
ELBE, Hans-Lodwig [DE/DE]; Dasndckel 59, 42320
Wuppertal (DE). GREUL, Yrg, Nico [DR/DE}; Am
Sandberg 30 w, 42799 Leichlingen (DE). HARTMANN;
Benoit [FR/DE]; Farberstc 1, 40764 Langeafeld (DE).
WACHENDORFF-NEUMANN, Unkike [DE/DE};
Oberer Markenweg 85, 56566 Neawied (DE). DAHMEN,
. Pder[DEIDB] Allﬂlndulir. 61, 41470 Neuss (DE).
EKUCK, Karl- Hdn:[DEIDE].Puhr Loh-Str. 30u, 40764

J

. WO 2004/103953 A1 qnot. JS

Langanfeld (DE). RIECE, Helko [DE/FR]; 9 rue Clande *

Monet, F-69110 Ste Foy &5 Lyon (FR)..

(74) Gemebwemer Vertreter: BAYER CROPSCIENCE

AKTIENGESELLSCHAFT; Law and Putents, Patents
and Licensing, Kaiser-Wilhelm-Allee, 51363 Laverknsen
(DB).

(81) Bestimnmungsstastes (soweit nichs anders angegeben, fir
Jede yeHfgbars nationale Schutziechisart): AR, AG, AL,
/" \U, AZ, BA, BB, BG, ER, BW, BY, BZ, CA, CH,
O, LR, CU, CZ, DE, DK, DM, DZ, BC, BB, BQ, BS,

, GR, GH, GM, HR, HU, ID, IL, IN, IS, JP. KE,
MG, MK, MN, MW, MX, MZ, NA, NI, NO, NZ, OM, PG,
PH, PL, PT, RO, RU, 8C, SD, SB, 8G, 5K, SL, SY. TJ, T™,
%TR.TT.EUA.UG.WUZ.VGVN.YU.ZA.M

(84) Bestimmungsstasten (muﬁnﬂla&nw Jar
Jeds verfiigbare regionals Schurzrechizart): ARIPO (BW,
GH, GM, KE, LS, MW, MZ, NA, 8D, SL, SZ, TZ, U4,
ZM, ZW), camsisches (AM, AZ, BY, KG, KZ, MD, RU,
TJ, T™), europlisches (AT, BE, BG, CH, CY, CZ, DB, DK,
ER, ES, FI, FR, GB, GR, HU, IE, IT, LU, MC, NL, PL, PT,
RO, SB, 81, SK, TR), OAP! (BF, BJ, CF, CG, C1, CM, GA,
GN, GQ, GW, ML, MR, NE, SN, TD, TG).

VeriilTentlicht:
— mil imernationalem Recherchenbericht

Zur Erkl3rung der Zweiluchsiaben-Codes und der anderen Ab-
kiirzungen wird auf die Erklirungen ("Guldance Notes on Co-
Mmddbbmhﬂm')mmmmﬁmmm&r
PCT-Gaystia verwiasten.

Wp{-z_.po4/-1039'53 Al llllllIIIIIIII'III!IIII||IllIﬂlIlll.:llllllllll-lllﬂ'!llllllllllllllllllllll.lll IIIIHIlHIII

i BCS Q3-3009

(54) Tithe: DIFLUOROME'I'HYIBENZANILDB AND USE THEREOF FOR COMBATING MICRO-ORGANISMS, INTER-

MEDIATE P'RDDUCI'S AND USBE TH'EREOF

(H)Buﬂhhmmg muonmmmmnumnmmvmwmmummnm&mme BONMIKRO-
ORGANISMEN, SOWIB ZWISCHEN PRODUKTE UND DERBN HERSTELLUNG

{57) Abstract: The invention relates to novnl difluoromethylben-
tanilides of formala (T), whareh RY, R2, RS, R4, R? and Z have
ths mesnings cited in the description. The invention also relatas to
several methods for the prodaction of sald substances and the use
thereof in order to combat endesired micro-organisma, and 1o novel
intermediale prodocts and the gse thereaf.

(57) Zusammenfessung: Nwe Dmmmahylbmmnni;le der ‘

Formel (@), in welcher R', R?, R%, R, R® und Z die in der Beschrei- -

bung angegebenen Bedentungen hsben, mehrere Verfabren zur
Hmhﬂmgduqsmmdmm;mneﬂmpfm

nn-gr wuln:m:r mhno:pmmm. owit neuo Zwischenprodukte ond deren Herstellme
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nznmmm'zun.ms UND DEREN VERWENDUNG ZUR BEKAMPFUNG VON
MIKROORGANISMEN, SOWIE EWISCHENPRODUKTE UND DERERN HERSTELLUNG

memnegmaeﬁﬁﬁamgwﬂtmmﬂumﬂ:yﬁéz@dqmw&hmmmm-

Es ist bereits belannt, dass’ zahireiche Carbonsinilide fimgizide Rigenschaften besitzen (vgl. EP-A
0 545 099, JP-A 2001-302605, JP-A 8-176112). So sind sus EP-A 0 554 099 bereits N-(4"-Fluor-1,1- -
biphenyl-2-yl)-2-(trifleonocthyDbenzamid und N-(2-sec-Butylphenyl)-2-(triffuormethryl)benzamid
bekamnt. Die Wirkssmieit dieser Stoffe ist gut, Msst aber in manchen Fiflen, 2B, bei niedrigen Auf-
wandmengen zu wiinschen Obrig. Difluormetirylbenzanilide sind bisher nicht bekemnt geworden.

Ea wurden ntn neue Difftuormethylbenzanilide der Formel (T)

o

gefunden, in welcher . : :

R, R, R’mﬂk‘mbmmdamwmmmw.m« Msﬂwl,uo—l’mpylothr
Methylthio sichen, :

‘K fix Wasserstoff; C-CroAlky), Cr-CirAlkylulfinyl, C;-Ci-Alkylsulfonyl, C;-Ce-Alkoxy-Cy-

* Cealkyl, G-Cy-Cycloalkyl; Ci-Ci-Halogenslkyl, C,-Cs-Halogenalkylthio, C;-Co-Halogenal-
kylsulfinyl, C,-Ce-Halogenalkylsulforyl, Halogen-C-Co-alknxy-Ci-Coalkyl, Cy-CyHslo-
gencycloalkyl mit jeweila 1 bis 9 Fliior-; Chlor- und/ oder Brorhatomen, Formyl-C,-Cy-alkyl,
(C1-CrrAlkyDearbooyl-C;-Cs-alkeyl, (C-Cy-Alkuixy)carbonyl-Er-Cralkyl; (C,-Cs-Halogenal-
kyl)carbonyl-C,-C5-alkyl, (CI;C:-HII‘_’WMY)MUMYI-C:-C:-‘“WI mit jeweils 1 bis 7
Fluor-, Chlor- wnd/ oder Bromatomen, (C;-Cy-Alkyl)carbomyl-Ci-Cs-halogenalkyl, (C;-Cs-
Allonxy)oarbonyl:Cy-Gy-halogenalkyl mit jeiveils | bis 6 Fluoe-, Chlor- und/oder Brom- -
stomen, - (C;-Cy-Halogemalkyloarbony}-C;-Cy-balogenalkyl, (C;-Cy-Halogenalkoxy)esrbo-
1y}-Cr-Cy-halogenalkyl mit jeweils 1 bis 13 Floor-, Chlor- und/oder Bromstomen; -CORY,
~CONR'R" oder -CH;NR’R™ steht; -

R*  fiir Wasserstoff, C;-Cy-Alkyl, CrCrAlkaxy, C;-Cy-Allaxy-Cy-Cealkyl, CrCerhlllwl

. CerHllomﬂtyl.“ G:-Grﬂnlﬂswlhw Eﬂ&im-ci-ﬂrlhw-cu-CrML CrCr

Lk mwmmﬂwjmlwam G!ﬂlr md/odanrumnumm,-cox“mht.
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. R und R" unsbhiingig voneinander fir Wasserstoff, C;-Cy-ALkyl, C.-C.-Anmy-c,-c.-.n:yl,c,-ér

10.

15

Cycloalkyl; C;-Cy-Halogenalkyl, Halogen-Cy-Cealluxy-C,-Cealkyl, Cy-Cy-Halogencyclo-
alkyl mit jewedls 1 bis 9 Fuor-, Chlor- und/oder Brometomen stehen,

R’de'luhdmmmmdetnhmﬁuumduuegebmdmmd,mw
mmmmgmmmmmmmo&cq-crmﬂ
substituierten gesfittigten Heterooyolis mit 5 bis 8 Ringatomen bilden, wobei der
Heterocyclus 1 oder 2 weitere, -nicht benachbarte Heteroatome aus der Rethe Sauerstoff,
Schwefel oder NR* enthalten kenn,

R’ und R’ unabhiingig voneinander fiir Wasserstoff, C,-Cy-Alkyl, Cy~Ce-Cycloalkyl; C;-Cy-Halogen-
alkyl, Cx-CyHalogencycloalkyl mit jeweils 1 bis 9 Flvor-, Chlor- und/oder Bromatomen
stehen,

R’ und R* guBerdem gemeinsam mit dem Stickstofftom, an das sie gebunden sind, einen gegebe-
nenfulls cinfiuch oder melwfiach, gleich oder verschieden durch Halogen ader Cy-Cy-Alkyl
subgtituierten gesBttigten Heterocychs mit 5 bis 8 Ringatomen bilden, wobei der Hetero-
ayclus 1 oder 2 weitere, nicht benachbarte Heteroatome gus der Reihe Szuerstoff, Schweftl
oder NR” enthalten kenn,

R"  fir Wassersoff, C-Cr-Alkyl, Cr-CrrAlkuy, Cy-Ce-Alknxy-Cr-Ceralkyl, C-CrCycloaliy;
Q-Crﬂﬂomn!k:_r!. CrCeHalogenalkoxy, Halogen-C;-Cr-alkony-C-Cealkyl, Cs-Cr
Halogencycloalkyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- und/oder Bromatomen steht,

. R™. fitr Wasserstoff oder C;~Cq-Alkyl steht,

Z firr 7', 7%, 2° oder Z* steht, worin

. 7 fiw gegebenentiils cinfich bis finffach, girich oder verachicden substituiertes Phenyl stelt,
.. 2 . fir gegebenenfalls cinfach oder melfach, gleich oder verschieden sibstituiertes Cycloalkyl

30

35,

oder Bicycloalkyl steht,

z . mmm%wmmmmmmmmm
Halogen und/oder Cy-Cy-Cycloalkyl substituiertes Cy~Coo-Alky? stéht, wobei der Cycloalkylteil
und/oder Ci-C-Alkyl substituiert scin kann, :

z m,mwmmmmmmmmm
und/oder Cy-Co-Cycloalkyl substituiertes Cr-Cp-Allentyl oder Cr-Cor-Alkinyl steht, wobed

durch Halogen und/oder C;-Cy-Alkyl substituiert sein kenn,
oder .
R’, R und R® unabhiingig voneinander fir Wasserstoff odei. Fluar stehepund, -, -

.. Z md X' gemeinsam mit den Kohlenstoffsiomen, an die sie gebimden sind, einen gegcbenenfalls

_ substitnierten 5- oder 6-gticdrigen carbocyclischen oder heterooyolischen Ring bilden.

D
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Weiterhin wurde gefimden, dass man Diflucrmethylbeszanilide der Formel (T) erhiitt, indem man

%)

b).

Diftuormethylbenzoyl-Dexivate der Formel (1)
HF,

x* m

in welcher _
x! fitr Chlar oder Hydroxy steht,
it Anilin-Derivaten der Formet (TIT)

in welcher R', R%, R%, R®, R’undZdieobmmgeg’ebmmnedmhbm,
wmwmmwmmmemmmm

_mwmwmwmwm
_GegmmrtmesVerdmnnmgmmﬂnlsmtzt.

R' R’ R’, R‘de’dleobmmgegemeedammgmhnbm.md
X  forChlor, Bmmlododa"[‘nﬂmﬂhyhulﬁmntslﬂﬂ,
m:tBurmﬂm-e—Dmvmszurmd(V)

A‘I
-0\? ™
z1
in welcher
Z'  dicoben angegebenc Bedeutmg hatund .
A'mdA’Jewuhﬁthmbﬂ'odammﬂthﬂyl-M o

oo ,,'f,,, e wmmmmwmmmm

.-.l"—\...-u ey —-&.'l. (R — .

@memuvmmw

(b



R
Rt R . .
HF,
% R W
Ao ‘oA
in welcher |
5 R',R% R, R* und R’ die oben angegebenen Bedeutangen haben, und
A’mdA‘juﬁlnﬂerioﬂ'odznmmmﬂkTﬁmﬁ:y]eﬂuﬂmm
mit Phenyl-Derivaten der Formel (VIT)
x—z' vID (.
in_vmlr.hﬂ'
10 7' dieoben mngegebenen Bedeutungen hat und

wq oy,

X*  forChlor, B:&m.lododumﬂmmmnnmmm,
mGegmMmumemﬁn:memwdmﬂﬂsmd
gegebmmfnﬂanegmmrthedﬂnmmmrﬂnhmm

15

R,RL R, R‘mdll’dleobmmpgdammmgmhbm,md
Xt firChiler, Bmm,Iododﬂ"Ihﬂmmyhllﬁm:tmht.

20 mit Phenyl-Derivaten der Formel (VID
x—z' (VI
in welcher

Z'  dic oben angegebenen Bedeutmgen bt und
x fitr Chlor, Brom, Tod oder Trifloormethylsnifonat steht,
25 -"'ﬂGegﬁﬁﬁtn.Mdnﬂ-oduNiphl—W“ﬂmGegmwﬁm
Lol dswdd *MA'A'M:‘:MI-LZ'MIJMMmemm
Seurebindemitteli gegchenenfills fu Gegatiwart eines Verdinmmgumittels umsetz?, _

s e 2 e e
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WO 2004/103953 . ' PCT/EP2004/005067 | ‘a,

&,

D:ﬂwmelhylbam‘hdeda'med (Ia) -

in welcher |

RLRL RS, n‘mdn’dnobmngegebmnedammgmhabmmd

x¥ m;mm@mmmmmmﬁmmnhmmmm
Hﬂommdoducrcrcwwlmmmu%mlodn%
Aﬂnnylllnht,wobmch'CycloammetsgeybmmﬁﬂsdmuhEﬂogm

' undoder C;-Ce-Alky] substituiert sein kemm,
Mn&mvmmm@mmmem
cines Katalysators hydriert,

© §

35 -

RLRLR, R‘mdll’theobmmmgebmmnedmumsmhbmmd

x mgembmmﬁmmmhmmmgl-chmmmm

Halogen unoder Cy-Cr Cyloalloyl substimicrins C o Bydroxyslkyl siett, wobel

der Cycloalkylteil seinerscits gegebenenfalls dyrch Halogen und/oder Cy-CrrAlkyl
gegebencafulls in Gegenwast cines Verdtnmungamittels wnd gegebenenfalls in Gegenwart
e St dbyintisir,

Halogen-di do der Formel IV)
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in welcher
R.RA R, R"und R® die oben angegebenen Bedentnngen haben, und
X fiir Chlor, Brmlododﬂlhﬂmmeﬂ:yhﬂfmntlhht.

mit einem Alkin der Formel ax —
HC=—A’ (), '
in welcher

A’ r jeweils gegebenenfhlls einfach oder mehrfach, gleich oder verschieden durch
' Hﬂmmﬂmmwlmmcrclrmlmmmdu
Cycloalkyiteil seinerseits gegebenenfulls durch Halogen und/oder Cy-Cy-Alkyl
snbshhnu‘tqqnlmm.
oder einem Alken der Formel (X)

e w

A A
in welcher
A% AT und A® mabhlng:gvmmmdnjewu]sﬂrWammﬂ'odﬂ-gagebmﬁnsmﬁnh
od:mdnﬁch.glmchodervumhedmdlnhﬂaloammd/odﬂcrce-@dmﬂm
substitiertes Alkyl sichen, wobei der Cycloalkylteil seinerseits gegebenenfalls
dmnhHalogmmdlodu'CrCrAlkylmbdhhnut—hmundd:eGmmhlde
Kommﬁm&smmmm&emmwnbﬂmm
MnWmvamedm
wmmmammmmnmmm

Ketone der Formel (XT)

R', R, R, R* und R® die oben angegebenen Bedeutungen haben und ‘

A’ fir Wasserstoff oder gegebenenfulls einfiuch oder mehrfach, gleich oder verschieden
durch Halogen und/oder Cy-Ce-Cycloalkyl m:bmum C-Ci-Alkyl stcht, wobei
der Cyr.lonnqm:il seincrseits gegebmm_i,‘am dhrch Hnlom ud/oder C,-Ce-Alkyl
mbsl:hnatl-km,

—tetlE N a ey s a8 .

e ettt S Sty e e S

ol o




i moan
s emtm e ——————

WO 2004/103953 ;
nutemerl’hosphmvu‘bmdmgdm'allgunmml?amnl(]m)
A'—Px &,
in welcher

10

15

20

"~ 30.

Al mpmmmmmmm glemhodu'mluedmdm:hﬂllogm
und/oder Cy-Ce-Cycloalkyl substituicites Ci-Cu-Alkyl stet, wobei der Cyoloalkyl-
tedl seinerseits gegebenenfalls durch Halogen und/oder Cy-Ce-Alkyl mhhhna-tsm
ksmn,

Px  fiir eine Gruppierung -F'(CHg) CT, -P*(&Ha)a B, PCHMT, -r(=oxocm),

oder -P(=0)(OC;Hz) steht, '

gegebenenfalls in Gegenwant eines Verdinmungsrivittels umsetzt,

Difluormethylbenzsnilide der Farmel ()

. . R! :
HF’ . . Y1
H Y | (Ib), |
z
-R‘ R’ R, R‘mdzmeobmmgegebmmndamhnbm
‘ mit einém Hylogenid def Forel (XI) ' B
R —x. | . m) N LI N o

in welcher
R  fir Cn-CrAlkyl. C.-CrAIl:ylmlﬁnyL C;-Cs-Alkylmlfwl C.-CrAlkmy-CrC.-
" alkyl, CrCeCycloalkyl; Cr-CoHalogeralkyl, G.-t;:r;lglosmllqlﬂm Ci-Co-Halo-
genalkylsulfiny, QCfHﬂosmnﬂvkulfmyl Bllosm-cu-cr-ﬂmy-cn-&akyl-
C,-C.-Hnlogmcyclodkylm:t;ewu‘hlha9mum- Gﬁlor - und/oder Bromatomen,
Formyl-C,-Cy-alkyl, (C:-CrAIkme‘bmﬂ-CrCr-ntyl, (CI'Cr )wbmvl-
Ci-Cyalkyl; (C:-CrH-lomIlvabmyl-C--Crﬂkyl. (C:-CrH-lomnlhmy)em
bmyl-c,-crullwl nntjewu'ls 1 bis 7 Fluar., Cblor mdlodt:rBromntomm. (CrCr
Alkyl)oarbonyl-C;-Cs-halogenalkyl, (C:-CrAlkmy)mtmyl-Cu-Crh-lomnlkyl
mit jeweils 1 bis 6 Fluor, cm« lmdfodu'Bmmntnmm, (Cr-Cs-Halogenalkyl)car-
bonyl-C-Cy-halogenalkyl, (C.-Q-Hﬂosmnﬂmw)mbmyl-crcrhdosmﬂwl :mt
jeweils 1 bis 13 Flunr- C.hlor- td/oder Br

: '-cmm’n"mht, .
i Rl AR b Wfﬁ\' by ""ﬂ“ w“ﬁ,‘? L

. RK, R' R’mdk"dleobm bmmBedmwmgmlnbmm '

PCT/EP2004/005067 /4

loe- oy Bromminet; :COR', -CONIR! ods
._._;= o :;-.# r*ﬁ?_.Mg_-;;:.ﬁf_'fl_=»:.l.l. - u?" AR 3t
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X*  fir Chlor, Brom oderTod steht,
in Gegenrwart einer Base und in Gegenwart eines Verdinmungamittels umsetzt.

Sﬁlnﬂhchwmdegeﬁmdm,dn-d:enﬂmD:ﬂlmdﬂbmﬂ;dedmemdrm
MWM@MWMWWM

. mmmmmmehnnmmmm

Wm&«m&mmwwmmm
wesentlich begsere fungizide Wirksemkeit als die konstitutione]l Ebnlichsten, vorbekanmten Wirk-
stoffe gleicher Wirlingerichtung,

Dic erfindungsgemiifien Verbindungen kiiimen gegebenenfalls a)s Misclumgen verschiedener mog-
licher isomerer Formen, insbesondere von Sterecisomeren, wie z. B. B- und Z-, threo- und exythro-,
mmmmmmmmemwmmmw
d:eB-nhumhd:eZ—hmmm.wieunhd:etheo-mdayﬂm- med:eophachmhmnum,bo—
liebige Mischingen dieser Isomeren, sowie d:embghcbmhmumml?ormmbmspmht

Die erfindingagemiiBen Diffluormethylbenzapilide sind durch die Formel (1), allgemein defimiert.

Bevormgte Restedefinitionen der vorstehenden und nechfolgend gensmnten. Formeln sind im
Fd;mdmmmbm.D:ueDcﬁmhmpltmﬂr&eWuﬂnd&quﬂﬂ)mﬂhaﬂc

R',Rz,R’MR‘mmmvmﬁnmm&wmm,mm
R! mmmmwmmmw

'R'" st gung bisonilers bevormugt fir Wassersioff.

" R" skt besonders bevorzgt o Fiuer.

30

35

R’ wwﬂﬂ’mﬁ

" R* ' steht bosoniders bevorzes fir WasserstofE

W steht begondern bevorzugt fir Wasserstoff, Flucs, ChloroduMeﬂUlﬂno.

K stelt ganz besonders bevocrut filr Wasserstoft

R’ . stohtanch gaus begonders bevormgt fir Fluor.
R* MW&WMM&&MWMM.

K  stoitioch gane bisonders bevimgt rMetipl.
R,K R’mn‘mhmg___mﬂmmwm

O

= - YT

iR
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RS

. $ .
a s R
.-i;'_-?\%‘-"-‘

steht bevorzugt fir Wasserstoff; C,-CeAlkyl, C-Cr-Alkylsulfinyl, C,-Ce-Alkylsulfonyl, C,-
Ay -Cy-Cs-alky, Cy-Co-Cycloalkyl; C;-Ce Hialoganalky), C;-Cy Halogmnalyithio, Cr-
CeHalogenalkylsulfinyl, C;-CoHalogenalkylsulfonyl, Helogen-C,-Cy-alkoxy-C;-Cy-alkyl,
Cr-CeHlalogenoyoloalkyl mit jaweils 1 bis 9 Flude- Chlar- undioder Bromstomen, Formsyl-
Cy-Cs-alkyl, (C:-CrAlkyl)c-rbmyl-C:-Crallwl (C:-CrAﬂmxy)wbowl-CrCrdkyl G-

Cy-Halogenalkylcarbonyl-Cr-Cy-alkyl, (Gl-CrH-losmﬂmv)urbmyl-CrCrﬂlwl mit je- -
weils 1 bis 7 Fhuor, Chlor- uad/oder Bromatomen, (C;-C-Alkyloarboayl-C;-Cy-halogenal-

* * kyl, (Cy-Cy-Alkuxy)carbomyl-C;-Cy-halegenalkyl mit jeweils 1 bis 6 Fluor-, Chlor- und/ oder

Bromatomen, (C,-Cs-HalogenalkyT)carbony}-C;-Cs-halogenalkyl, (C,-Cs-Halogenalkoxy)-
carbonyH-C;-Cy-halogenalkyl mit jeweils 1 bis 13 Fluor-, Chiar- und/ oder Bromatomen;
-COR®, -CONR'R® oder CHNRR™. -

steht hesondgme bevorzugt fir Wasserstoff, Methyl, Efliyl, n- odﬂ'uo-l’mpyl,n- iso-, sec-
- oder tert-Butyl, Peatyl oder Hexyl, Methylsulfinyl, Btfrylsulfiny], n~ oder iso-Propylsulfinyl,
1, i80-, sec- oder tert-Butylsulfinyl, Methylsulfonyl, Ethylsulforiyl; n- oder iso-Propylsulfo-
oyl o, iso-, sec- oder test-Butylsulfonryl, Methoxymethyl, Methoxyethyl, Bthoxymethyl,
Ethoxyethyl, Cyclopropyl, Cyclopentyl,” Cyclohexyl, Triffuarmethyl, Trichlormethyl,

. Trifluorethyl, Diflvormethylthio, Difiuorchlormethylthio, Trifluormethylthio, Trifluorme-
- thylsulfinyl, Trifluormethylsulfoayl, Trifluermethoxymethyl, -CH;-CHO, -CH,CH.-CHO,

.CHrCO-CH,,  -CH,,CO-CH,CH, -CH-CO-CH(CH;j)» -CH.CHrCO-CH,,
~CH,CHz-CO-CE,CH), ~CH;CHy-CO-CH(CH:);, -CHr-C{O)OCH,, -CH;-C{O)OCH;CH;,
CH-C(O)OCH(CHy),, - ~CHCHC(O)OCH;, ~CH,CH-C(O)OCH,CHs,
-CH,CHAC(O)OCH(CHy),,~ .-CH-CO-CFs, -CHrCO-CCh, -CH;CO-CH:CF,
CH.-CO-CH,OCh, -CH,CHyCO-CH,CF;, -CH;CH;-CO-CH:CCly; -CH;-C(O)OCH;CF,,
CH C(OYOTFCFy, - . -CH,-C(O)OCH;CCl, - CHzC{0YOCTLCCh,

- CHCHAC(O)OCHCF,, - -CHACE~C(O)OCF;CFy, -CH,CH;-C(O)OCH,CCls,
- + ~CHyCH;-C{0)0-CCl;CCly; -opk‘; “CONRR’ oder -CHNR’R™. '

steht gMﬂh‘ Wasserstoff, Methyl, Methoxymethyl, -CH;-CHO,
-CH;CH>-CHO, -CH-CO-CH,, -CHz-CO-CH,CH,, -CH:-CO-CH(CH\;); oder -COR®,

steht bevorzugt fir Wasserstoff, C;-Co-Alkyl, C-Ce-Allonxy, C;-Cy-Alkry-Cr-Calkyl, Cr- -
- CeCyuloalkyl; Cr-CeHalogenalkyl, C;-Ce-Halogmalioxy, Halogen-Cy-Cy-allxy-Cy-Cr-
" alkyl, Cr-Cs-Halogencycloalkyl mit jeweils 1 bis 9 Fhuor-, Chlor- und/oder Bromatomen,

-CORM,

. -mhmﬂnh:m ir thmﬂ'. Methyl; Bthyl, - oder. iso-Propyl; ‘“"B“‘YL -

‘Meﬂuwmhmymhopmymmmcwmwylﬁlﬂmeﬂlylmﬂmmy

-COR".
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R®  steht ganz besonders bevormgt fir Wassersioff, -COCH, -CHO, -COCH,OCH,,

-OOG)zC’Es.-(DOOxCHaCHa.

R"und n'mmgmmmgﬂhv&-moﬂ; Cr-Ce-Alkyl, C,-Cy-A
Craikyl, Cs-chycloalkvl. Ci-Cy-Halogenalky, ‘H-losun-C:-Q-llmy-CrCrdkvl. c,-c.-
Halogencycloalkyl mit joweils 1 bis 9 Flaor-, Chlar- und/oder Bromatomen.

R und R* bilden auBerdem gemeinsam mit dem Stickstoffatom, an das sie gebunden sind, bevorzuat
einen gegebenenfalls einfach bis vierfach, gleich oder verschieden durch Halogen oder Cy-
CrAlkyl substituierten gesSittigten Heterocychis mit 5 bis 8 Ringutomen, wobei der Hebero-
cychia 1 oder 2 weitere, nicht benachbarte Heteroatome aus der Reihe Sanerstoff, Schwefel
oder NR* enthalten kam.

R’ imd R® stehen unabhiingig voneinander besonders bevorzuet fiir Wesserstoff, Methyl, Ethyl, n-
oder iso-Propyl, n-, iso-, sec- oder tert-Butyl, Methoxymethiyl, Methoxyethyl, Ethoxymethyl,
Efhoxyethy], Cyclopropyl, Cyclopentyl, Cyclobexyl; Trifluormethyl, Trichlormethyl,
Trifluorcthyl, Triffuormethoxymethyl.

R” und R” bilden suBerdem gemejngam mit den Stickstoffatom, an das sic gebunden sind, besonders
Chlor, Brom oder Methiyl substituierten gesattigien Heterdcychus aus der Reihe Morpholin,
Thiomarpholin oder Piperazin, wobei das Piperazin am zweiten Stickstoffatom durch R™

R® und R™ sichen unsbhiingig voneinander bevorzugt fitr Wesserstoff, C,-Cs-Alkyl, Ca-Ce-Cycloal-
kyl; Ci-CoHalogenalkyl, Cy-CeHalogencycloalkyl mit jéweils 1 bis 9 Fluor-, Chlar-
und/oder Bromstomen.

R und R" bilden suBerdem gemeinsam mit dem Stickstoffatom, an das sie gebunden sind, bevormgt
einen gegebenenfulls einfhch oder meliefach, gleich oder verschieden durch Halogen oder Ci-
CrAlkyl substituicrten gesSitigten Helérocyclus mit 5 bis B Ringatomen, wobei der Hetero-
cychus'1 oder 2 weitere, ticht benachbarte Heteroatome sius der Reihe Ssuersioff, Schwefel
oder NR¥ enthalten k. '

R’ und R" stehen umabhingig voneinander besondem bevorzugt fiir Wassersioff, Methyl, Ettyl, n-
oder iso-Propyl, 0, iso-, sec- oder tert-Butyl, Mefhoxymethyl, Methaxyefiyl, Bthaxymetinyl,
Bthaxyeitryl, Cyclopropyl, Cyclopentyl, Cyclohexryl; Triftuormethyl, Trichiormethyl, Tri-
finorethyl, Triffluormethoxymethyl.

R’ und R' bilden euBerdem gemeinsam mit dem Stickstoffatom, an das sie gebunden sind, beagndam

bevormigt cineix gégehenenfalls einfich bis vierfuch, gleich oder verichieden dirch Fluor,

Chilor, Brom odei Methyl substituieiten geslitigten Heterocyclus aus der Reihe Morphotin,

S SRR T8~ T~ S IPS R
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Thiomargpholin oder Piperezin; wobsi das Piperezin am zweiten Stickstoffator durch RY

sicht bevorzgt fir Wasseratoff, Cy-Ce-ATkyl, Cr-Ci-Allanxy, Cr-Cy-Alloaxy-Cy-Cy-alkyl; Cs-
CeCyuloalkyl; C;-CeHalogenalkyl, Cr-Co-Halogenalknxy, Halogen-C;-Cy-alksxy-Cr-Cr-
alkyl, C;-Cs-Halogencycloalkyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- und/oder Bromatomen.
steht besgndery bevorzngt fir Wasserstoff, Methy), Béhyl, o oder iso-Propyl, tert-Butyl,
Methaxy, Ethoxy, iso-Propoxy, tert-Butoxy, Cyclopropyl; Trifloormethyl, Triffuormethoxy.

steht bevarzugt fitr Wasserstoff oder C,-Cy-Alkyl.
MMNWWEMBMLEEM n- oder iso-Propyl, o, iso-, sec-
oder tert-Butyl,

stehtbev_nggﬂer?'; _
steht bevorzugt fir gegcbenénfalls cinfach bis finffach, gleich oder verschieden substitu-

" jertes Phenyl, wobkei die Substituenten aus der Listo W' ausgewithit sind.
: shhtmmmﬂrmﬁchsuhshunmﬂmyLwobudleSubmm-usda

Liste W' sisgewithlt sind. -

.mmmmmmmmmmmww

wobei dic Substituenten sus der Liste W* susgewshlt sind.
mmmmummglmhmwmmummn

‘. woqu:eSubshhmtcnmsdaImW'mgcwlhltmd.
--MEMMMm4-MmMPMﬂ wobei die

Subﬂllhmtmmdn'lulnw’msgewlhltmd.
M&_M_v_@gﬂkmaﬂnhghnhodemm3ﬂ-mm
_wbsnnnmthyLwobmheSubshmmm:mduhmw‘nugewlhltmd.

steht genz besanders : bevarzugt - filr Zweifach; - gleich oder verschieden in 2,4-Position
mhmmmmwaeswmmmmdumw'wm

.mwmmmmmma}rmum
. ‘gubstituiertes Phexiyl, wobei die Substitucnten aus der Liste W susgewthit sind.

stcht. ganz besonders bevormgt. fir drvifiach, gleich oder ‘verschicden in 2,4,6-Position
mﬁuﬂm.ml,wob&ﬁewmmdumw‘wm

sieht ﬂerlloan. Cyanio; li:qo.=Ammo;Hydmy anyl, Ga:boucyl, Catbirnoyl, Thiccarb-

N - -‘ .
Lirt. .-.~moyl,\-. Y ,...._‘:,_.,. .
. .
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jeweila geradkettiges oder . verzweigtes Alkyl, Hydroxyslkyl, Oxoalkyl, Alkoxy,
Alkoxyalkyl, Alkylthioalky!, Distkaxyalkyl, Alkylthio, Aliylsulfimy] oder Alkylsulfony] mit
jeweils 1 bis 8 Kohlenstoffatomen; -
mmmmmrﬁumlmmnmzhsGMm
stoffatomen; .
jeweils: geradkettiges oder verzweigtes Halogenalkyl, Halogenalkoxy, H-losmﬂkylﬂﬁo.
Halogenalkylsulfiny] oder Halogenslkyisulfny] mit jeweils 1 bis 6 Kohlenstoffatomen und 1
bis 13 gleichen oder verachiedenen Halogenatomen;
Jmmmwmmmmmmmmjm
Zhsﬁxohluubﬂimmmdlhsllghchmodq’vuwhedmmﬂﬂm
jeweils geradkettiges oder verzweigtes Alkylamino, Dialkylamino, Alkylcarbomyl, Alkyl-
carbonyloxy, Alkoxycarbonyl, Alkylaminocarbonyl, Dialkylsminocarboryl, Arylalkyl-
eminocarbony], Dialkyleminocarbonylaxy mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen in den jeweiligen
Kohlenwasserstoffketten, Alkerrylcarbonyl oder Alkinylcarbomy), init 2 bis 6 Kohlenstoff-
atomen in den jeweiligen Kohlemwasserstoffioetten; .
Cycloalkyl oder Cycloslkyloxy mit jeweils 3 bis 6 Kohlenstoffatomen;
Methyl, Trifluormetityl oder Ettryl substituiertes, jeweils zweifach verknfipftes Alkylen mit 3
oder 4 Koblenstoffatomen, Oxyalkylen mit 2 oder 3 Kohlenstoffetomen oder Dioxyalkylen
mit 1 oder 2 Kohlenstoffatomen;
oder eine Gruppierung -C(Q")=N-Q’, worin
Q' fiir Wasserstoff, Hydroxy, Alkyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, Halogenalky] mit 1
bis 4 Kohlenstoffatomen vind 1 bis 9 gleichen oder- verschiedenen Halogenatomen
oder Cycldalky] mit 1 bis 6 Kohlenstoffistomen steht und
Q@  for Hydroxy, Amino, Mefhylamino, Pheryl, Benzyl der fiir jeweils gegebencnfills
durth Halogen, Cyano, Hydroxy, Alkaxy, Alkylthio,” Alkylemino, Dialkylsmino
oder Phenyl substituiertes Alkyl oder Alkoxy mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, oder
fiir Alkenryloxy oder Alkinyloxy mit jeweils 2 bis 4 Kohlepstoffatomen stebt,
sowie jeweils gogebenenfulls im Ringteil einfach bis dreifsch durch Halogen, und/oder
geradkettiges oder verzweigies Alkyl oder Alkoxy mit 1 bis 4 Kohlenstoffatormen substitirier-
MMLM.WMLMMMLHMM
Phenylalkyl, Phenylalkyloxy, Phenylalkylthio, oder Heterocyclylalicyl, mit jeweils 1 bis 3
Kohlenstoffatomen in den jeweiligen Alkylteilen.
mhtbw_ﬂgﬂkmw.mmmml. Bihyl, WWWP@YLM iii:—,nc-odr.r
tert-Buty), Methoxy; Ethoxy, n- oder iso-Propoxy, Trifluarmethyl, Trifluorethyl, Difluor-
methoxy, Triftuormethaxy, Diffoorchlormethoxy, Trifluorethoxy, jewsils zweifich ver-
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knitpfies Diftuormethylendioxy oder Tetrafluorethylendioxy,
oder eine Gruppierung -C(Q! | worin .
Q fir Wasserstoff, Methy], Efhyl, Trifluormeshyl oder Cyclopropyl stehit und
@  for Hydroxy, Methoxy, Bthaxy, Propdxy odés Isopropaxy stelt

steht auch bevormgt fir 22,

stelt bevorzugt fir gegebenenfulls einfach bis vierfash, gleich oder verschieden durch Cy-C-
Alkyl substituiertes Cycloalkyl oder Bicycloalkyl mit jeweils 3 bia 10 Kohlenstoffatomien.
sicht beponders bevorzigt fir Cyulopentyl, Cyulohexyl, Cycloheptyl, Cyclooctyl,
Cyclononyl, Bicyclo[2.2.1Jheptyl oder Bicyolo[2.2 2]octyl.

steht auch bevorzugt fir Z°,
mmmW%AEylmmmmmh,mm
verschieden durch Fluor, Chior, Bmm,lodmdlodu-c,-CrCWIWImb-mmc,-c,-
A]kylmhtwobdeCychanuMﬂnﬁnhbmwaﬁnh.glmh
oder verschieden durch Fhuor, Chlor, Brom, Iod, C.-C.-Alkyl und/oder Cl-CrHﬂogmalkyl
substitniert sein kenn. '
Mﬁmhmﬂﬁrmhmm%m i}

steht such hesondem bevorziet fir durch Chlor, Cyclompyl. Dichlorcyclopropyl,
Cyclobutyl, Cydmlducychhnylmmmq-crml '
stahtauchMﬁh'Z‘ _ g -
mmmjmymmmmmmmmmm
durch Fluor, Ch]ur.Bmm,Iodlmdlodu'CrCrCWlmIle substitiiertes CrCar-Alleyl oder
%AM]MWM&EWMMBMMW
vierfuch, gleich oder verschieden durch Floor, Chiar, Bmm.lod,C.—C..-Alkyllmdlodu'Cl-
C-Halogenalkyl substitniert sein kamm.

steht besonderm bevarzigt fiir Cr-CarAlkenyl oder Cr-CorAlldmyl. -, - -, -

ZMR‘WMMMM@Wm&e&MM

ﬂh-dnmgepbmﬂhchﬁchﬁsﬁmhﬂdchod:mmbsﬁhim&odﬂ
s.ghedngmmbocychnhmoderhehwynhnbmnm

zmn‘mmwmmdmmmmmmm

mbauunms-oda-&ghedngmmbwychmhmkms- '
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Bevorzugt sind auerdem Verbindungen der Formel (Ic)

in welcher R', R%, R®, R* und 2 die oben angegebenen Bedeutiingen haben -

Bevorzugt sind suBerdem Verbindungen der Farmel (Id)

in welcher R, R?, R, R* und 22 die oben angegebenen Bedentungen haben.
Bevmngtaindmﬁ&dan\hbhdmgmd«l?mmql(le)

in welcher R, R%, B, R‘mdz’dwobmwbmmnedmhmgmhbm.

Bevorzugt sind uuBudunVcbmﬁmgmderFamel a -

'

in welcher R’, R?, R*, R* und Z* die oben angegebenen Bedeutungen haben.

BemmgtmdmﬂadunwrbmdmsmdﬂFamd(lb)

LT 1

in welcher R!, R%, R, R* umd Z die obein angegebenen Bedeutmgen haben.' * ©

werandn
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Bevorzugt sind suBerdem Verbindungen der Formel (Ig)

in welcher R', R?, R, R, R*! und Z dic oben engegebenen Bedeutungen haben.

'Rs-l

15 .

.20

30 . .
#""'Rs:ll::lb ‘EI £I_|".J".:. T _. Ve s

stelit bevorzugt fir Cp-Ce-Alkyl, Cr-Cr-Alkylsulfinyl, C;-Cy-Allylsulfonyl,'Cr-C-Alkaxy-

Cr-Cralkyl, Cy-CeCyoloalkyl; Cy-Cy-Halogmalkyl, C-CeBalogenalkylfiio, Cy-Cr-

Halogenalkylsulfiny}, C,-CeHalogensikylsilfoiyl, Halogen-Cr-Cy-alkoxy-C;-C-alkyl, Cr
Ce-Halogencycloelicyl mit jeweils 1 bis9 Fluor-, Chlor- ud/oder Bromatomen, Formyl-C;-
Cyalkyl, (Cy-CrAlkyloarbonyl-Cy-Cyalicyl, (C1-Cs-Alkoxy)carbonyt-Cy-Cralkyl; (Cy-Cr-
Halogenalkyl)carbartyl-Cy-Cs-alkyl, (C-Cy-Balogenalkoxy)carbonryl-Cy-Cy-alkyl mit jeweils
1 bis 7 Fluor-, Chlor- und/oder Bromatomen, (c,-c,-Amyl)mbmylc.-c,-hlogmm
(Cr-Cy-Alkimxy)carbonyl-Ci-Cy-halognalkyl ‘mit jeweils 1 bis 6 Fluor-, Chlar: und/oder -

" Bromitomen, (C;-C,-Hnlogmn]kyl)eubmyl-C,-C;—hnlosmllkyl (Cr-Cy-Halogenalirxy)-

carbonyl-C;-Cy-halogenalkyl mit jeweils 1 bis 13 Fhl'.lt'- Chlor- undlodef: Btmmgn,
-COR, -CONR'R" odex -CH;NR'R™. - -

- " stest bosonders hevarzngt fir Methy; Bty n-odermrmpyl.n-, iso- s00- i txt Bty
\. - Pienfyk: oder- Hexyk,: Methylsulfinyl, Ethylsulfinyl, - oder’ iso-Pripylsulfiniyl; n-,- iso-, sec-
"%, odér. tn't-Butylnﬂ.ﬁnyl, Methylsulfanyl, Bihylsulfonyl; n- oder iso-Propylsulfnyl, 7i-, iso-,

stc--oder tert-Butylsulfonyl, Methoxythethyl, Méthoxyethyl, mmqhy!, Etoxyetiyl,
Cyclopropyl, Cyclopentyl, Cyclobexyl, Trifldormethyl; Trichlormethyl, Triffuorethyl,
Difluormethylthio, Difluerchlormethyithio, 'Ihﬂm:dhylﬂno, Triffluormethylsulfiny],

= ‘Ttiftuormethrylsulfornyl, 'Ihﬂumwﬂ:b:qvmcﬂlyl.-cm-cﬂo -C-H:Cﬂ'r'CHO -CH-CO-CH,,

WW(%WW

+ ++-CHCHy- CO-CH(CH:),, -CHy-C(O)OCH,, --CHC{0)OCH,CH;, -C.H,-C(O)OCH(CHQ;..
'-CﬂncﬁrC(O)OCHs- -CHCH--C(O)OCH,CH,, -CH,CH.—C(O)OCE(CE;)., -CH, CO-CFy,
- CHAEO-CCly, - - *-CHeCO-CBCR, ~ -CHyGO-CH,CCl,  :CH,CHy CO-CH.CF,,
" -CH,CHy-CO-CH,CCl;, ~CHyC(Q)OCH,CF,, -CHy-C(O)OCF:CFy, -CHr-C(0)OCH2CCly,

CBy C{0)OCCHECk, -CHCH,C(O)OCH,CF;,, ~ -CH,CHx-C{O)OCF;CFs,
-CH,CH;-C(0)OCH,CCly, cmcarqomccx, -COR', -CONR'™R' ode |
. -CENR'R®. . o o
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Geslittigte oder ungesiitigte Kohlenwasserstoffreste wie Alkyl oder Alkenyl kiimen, such in
Verbindung mit Heterostomen, wie zB. in Alkoxy, soweit moglich, jeweils geradkettig oder
verzweigt sein.

Die Definition C;-Cy-Alkyl umfasst den gréBien hierin' definierten Bereich filr einen Alkylrest. Tm
Einzelnen urmfusst diese Definition dic Bedeutmgen Mettryl, Béhyl, n-, iso-Propyl, n- iso-, sco-, tert-
Butyl, sowie jewcils alle isomeren Pentyle, Hexyle, Heptyle, Octyle, Nomyle, Decyle, Undecyle,
Dodecyle, Tridecyle, Tetradecyle, Pentadecyle, Hexadecyle, Heptadecyle, Octedecyle, Nonadecyle
und Eicogyle. Hierunter bevorzugt atnd die Bedeutungen Methyl, Beyl, n-, iso-Propyl, -, iso-, sec-,

tert-Butyl, n-Pentyl, 1-Methylbutyl, 2-Methylbutyl, 3-Methylbutyl, 1,2-Dimethylpropyl, 2,2-Dime-
thylpropy], n-Hexyl, 1-Methylpentyl, 4-Methylpentyl, 1,3-Dimethyibutyl, 3,3-Dimethyfbutyl, 1,2,2-
Trimethylpropyl, n-Heptyl, 1:Methylhexyl, 5-Methylhexyl, 1,4-Dimetlrylpesityl, 4,4-Dimethylpentyl,
1,3,3-Trimethyfbutyl, 1,2,3-TrimethyTbutyl. -

In- Einzelnen umfasst diese, Definition die Bedeutyngen Ethemyl, 1-Propenyl, 2-Propemyl, iso-

. Propenyl, 1-Butenyl, 2-Butenyl, 3-Butenyl, 1-Methyl-1-propenyl, 2-Methyl-1-propenyl, 1-Methyl-2-

30

o35,

prpeyl, 2-Methyl-2-propenyl, 1-Bhylethenyl, sowie joweils alle. isomeren Pentenryle, Hexenyle,
Hepienyle, Octenyle, Nonenyle, Decenyle, Undecenyle; Dodecenyle, Tridecenyle, Tetradecenyle,
Pentedecenyle, Hexadeceityle, Heptadecenyle, Octadecenyle, Nonsdecenyle und Bicosemyle.
Hlmbevm;tmd die Bedeutungen Bthenyl, l-rgq_smyl. 2-Propenyl, 1-Butenyl, 2-Butenyl, 3-
Butenyl, 1-Methyl-1-propeny], 2-Methyl-1-propeayl, 1-Pentenyl; 4-Peateiryl, 1-Methyl-1-butenyl,

.1,2-Dimethyl-1-propenyl, 1-Hexenyl, 5-Bexenyl, 1-Methyl-1-penteayl, 1,3-Dimethyl-1-butenyl, 1-

Mefhyl-1-hexenyl, 1,3,3-Trimethyl-1-butenyl.

mmwwmﬁmmmmmmwmmmm
.Jm Binzelnen umfasst diese Definition dic Bedeutungen Ethinyl, 1-Propinyl, 2-Propinyl, 1-Butinyl,
2-Butinyl, 3-Butinyl, 1-Methy}-2-propiny], sowic jeweils slle isomeren Pentimyle, Hexinyle,
Hegtinyle, Octinyle, Noninyle, Desinyle, Undecinyle, Dodecinyle; Tridecinyle, Tetrsdecinyie,
Pontadecinyle, Hexadecinyle, Heptadecinyle, Octadecinyle, Nonadecinyle und Ricosinyle. Hierunter

.. bevorzugt sind dic Bedeutungen Ethinyl, l-Pl_'opinyl, 1-Butimyl, 3-Butinyl, 1-Methy}-2-propinyl, 1-

l?mlipyl, 4-Pentinyl, 1-Hexinyl, 5-Hexinyl, 3,3-Dimethyl-1-batintyl, 4,4-Dimethyl-1-pentinyl, 4,4-
Dimetyl 2 peatny, 14 Dimethyb 3 potiyl..

wmmmmmmmmmmmmw
Mmmmmmmmmmmm

.
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Durch Halogen substitoierte Reste, wie z.B. Halogenalkyl, sind cinfich oder mehrfach helogemert.
Bei mehrfscher Halogenierung kitmen die Halogeostome gleich oder verschieden sein. Halogen
stelt dabei fi Fivor, Chlor, Brom und Tod, insbosandere £t Fiuor, Chilor und Brom.
Die cben anfgefubrien allgemeinen oder in Vorzugsbersichen sufgofibrécn Restedefinitionen bzw.
Erifuterungen kfionen zwischen den jeweiligen Bercichen und Vorzugabereichen belicbig kombiniert
werden. Sie gelten fiir die Endprodukis sowio fiir die Vor- und Zwischenprodukin entsprechend.

ngen der Vi i hilobe:

Verwendet man orid. und - 4'-Chlor-3'-fluor-1,1'-biphenyl-2-samin als

Ausgangestoffe, so kaun der Verlauf des erfindungsgemdiBen Verfabrens (2) durch das folgende
Formelschema veranscheulicht werden,

stehtX’bcvmgtﬂerhloroﬂn:Hydmxy e

Die Diﬂmeﬂlytbmmy'l-Dé:inﬁd&Fc;ﬁé(ﬁ) sind nev. Sie werden exhalten, indem man
)] 2-Formyl-benzonitril der Formel (XIV)

in cinem ersten Sohritt mit (Disthylsmino)achweftltriffuorid in Gegenwart eines Verdiin-
mmgamitcls (2 B. Mefhylenchlorid) fiuorert,

wnd dag so erhaltene 2-Diffuarmetizyl-beazonitril der Formel (XV)

v
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I einem Zweiten Schritt mit einer Base (z.B. NaOH oder KOH) umsetzt [Verbindungen der
Formel (), in denen X' filr Hydroxy stehf]
mﬂd:aSlmummdntﬁmSabnﬂgepbmmﬁﬂsmthMmm:Hﬂ(zB
Thioaylchlorid, Oxalylchlorid) in Gegemurtm Ve:dnnmmgmnunh (23B. Toluol, Methry-

lmchlmd)mmhmwhmdﬂxwmdmwmdurmml(m,m
denen X! fitr Chlor steht].

Die zur Durchftthrung des erfindungsgemifien Verfahrens (2) weiterhin als Ausgangastoffe benStig-

ten Anitin-Derivate sind durch die Farmel () allgemein definiert. In dieser Formel (1) haben R,
R% R’ R', R® und Z bevorzugt, besonders bevorzugt baw. ganz besonders bevorzugt dicjenigen Be-
demttngen, die bereits im Znsemmenhang mit der Beschreibung der erfindungsgeraifen Verbindun-
gmduFmdmmmmbmmhw.mwmbmmgtﬂkdimm
angegeben wurden. .

Die Ausgangsstofic der Formel (III) sind groBtenteils bekammt und/oder kbrmen nach bekenrten
Verfabren hergestellt werden (vgl. zB. Bull. Koresn Chem. Soc. 2000, 21, 165-166; Cherm. Pharm.
Bull. 1992, 40, 240-244; Beterocycles 1989, 29, 1013-1016; J. Mcd. Chern. 1996, 39, 892-903;
Syntliesis 1995, 713-16; Synth. Commmm. 1994, 24, 267-272; Synthesis 1994, 142-144; DE-A
2727 416; DE-A 102 190 35; JP-A 9-132567; EP-A 0 824 099; WO 93/11117; EP-A 0 545 099; EP-
A 0589 301; EP-A 0 589 313 und WO 02/38542).

* “Rg i#t such mOglicti zuniichat Anilin-Derivate der Formél (1II); in walcher R® fir Wasseratoff steht,

herzustellen und die so erhaltenen Veabindmgen enschlicBénd nach Gblichén Methoden zu
desivatisieren (zB. analog erfindimgsgeméiBen Verfiuhren (7).

Verfahren (b)

Verwendet man N-(2-Bromphenyl)-2-(difluormethyl)benzamid und 4-Chlor-3-filuorphenylboron-
sure als Ansgangsstofiec sowie cinen Katalysator, 80 kenn der Verlauf des erfindungsgerniiBen Ver-
fahrens (b) durch das folgende Formelschema veranschanlicht werden.

F. O
*

Die zur Durchfithrung des erfindungsgemifien Verfahrens (b) als Ausgangastoffe benfitigten

¢

(

m“. —

————— -——

-
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Halogen-diffuormetiylberzanitide sind durch die Formel (IV) allgemein definicet. Tn dicser
Formel (IV) haben R', R?, R’, R! uwnd R’ bevorzugt, ‘besonders bevarmgt bzw. ganz
hemdmbmgtd:qungmBedmhmmdwhemhmmembmgmﬂduBe-
schmihmgdauﬁndmgsgmlﬂmVubmdlmdﬂmembwmgtbmdm
mm.mmmmmmmmmx'mm

Die Halogen-difluormethylbenzanilide der Formel (IV) sind noch nicht bekannt Sie gind als neue

rcrmmmmdsoﬂ%:‘

4

chemische Verbindungen ebenfalls Gegensiand der vorliegenden Animelding. Sie werden erhalten,

indemn man
k) Diflunormethylbenzoyl-Derivate der Formel (II)

: .

o "

in welcher X! fir Halogen oder Hydroxy stcht,
miiHalomniEymdermelm

Y

| mwe]chaR‘ R, R’ R" R’mdx'dleobmmgegebmmliedammgm]nbm.

gegebmmﬁ]hmﬁegmwntmhhlyﬂux,gegebmmﬁﬂnm&gmwﬁmm

__uhmnmﬂah.gepbmﬁﬂsmﬁemwntemﬂmebmﬂqmﬂnhmﬂgeybmmﬁmm
'-GegmwmtunelVﬂnummgmnﬂnh,m

Verfahren (k)

Vuwmdct-Z{Dnﬂummeﬂquumthmdde—BmmmﬂmmAmgmphﬂb,whmdﬂ'
Verlauf dea aﬁnﬁmgsmlﬂmVaﬁhrmn()dlmhdufolgmdeFumdwlmmmmhmhcht

R

%‘wwmhmmvm&)mwwm N

mﬂmﬂ:ylbmlemuleduFamd(ﬂ)mdbuuhmterobmmZummhmgmtdﬂn
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eafindungsgemifen Verfahren (a) besclrichen worden.

Die zur Durchfihrung des exfindimgsgemalBen Verfubrens (k) weiteckin als Avsgangesioffs beadtig-
ten Halogenaniline sind durch die Formel (XV) allgeinein: definiert. In dicser Formel (XVI) haben

5 RLURARR, R’mdfmmbwumglbm geuz besonders bevorzugt dicjenigen
Bedummgm,d:ebmhmbmmhmgmtdanuchm'bmgduerﬁndmgsgmﬂﬂmVu- .
bindungen der Formel (T), bzw. die Vorprodukie der Formel (1) als bevarzugt, besonders bevorzugt
bzw. ganz besonders bevorzugt fitr diese Reste angegeben wurderi,

10 Dic Halogensniline der Formel (XVI) sind bekannte Synthesechemikalien oder kinmen nach
bekamten Verfukren erhalten werden, Fm Fall, dnss R® nicht fiir Wasserstoff steht, ke der Rest R®
anf der Stufe der Verbindingen der Formel (XVI) durch hliche Derivetisicrungsmethoden ein-
pﬂhﬂwhEsiﬂwnhmﬂ;lich,mlchtVabhdmgmchumﬂMindmR’ﬂk
‘WasserstofF steht, herzustellen und die erhaltenen Produkte anschlieSend durch Gbliche Methoden zu

15  derivatisieren (vgl das erfindungsgemiifie Verfakren (7).

-
[P S G St L E

Die zur Durchfiihnng des erfindungsgemfiBen Verfahrens (b) weiterhin als Ansgangustoffe benbtig-
ten Boronsliure-Derivate sind durch die Formel (V) allgemein defimiart, In dieser Formel (V) bat Z*
bevorzugt, besonders bevorzugt bzw. ganz besonders bevorzugt dicjenigen Bedeutnmgen, die bereits

20 im Zussromenbang mit der Beschreibung der exfindungsgemiiBen Verbindungen der Formel (I) als
bevorzugt, besonders bevorzugt bzw. ganz besonders bevorzugt fiir Z' angegeben wurden. A’ und A
stehen jeiveils fir Wasserstoff oder nisertmen fiir Tetramefirylethylen.

~ Die- Borongliure:Dérivate” der Formel (V) sind bekannt und/oder lassen sich nach beknnnten Ver- { !
25  fahren herstelien (vgl zB. WO 01/90084 und US 5,633,218). '

Verfahrea (c)

Vetwendet man 2-{[2-(Diffucrmethyl)benzoyfjermino} phenyboronsiure vnd 1-Brom-4-chlor-3-

fhicrbenzol als Ausgangsstoffe sowie einen Katalysator, 50 kaumn der Verisuf des erfindengagemiBen
30  Verfahrens (c) durch das folgends Formelschema veranschanlicht werden.

.
T
- 2

Q
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21 .
Di¢ zr Durchfthrung des erfindungsgemiiBon Verfahrens (o) als Ansgangastoffc benStighen
Difluarmetirylberzsnrid-Boronsure- Derivate sind durch dic Formel (VI) allgemein defimiest. Fn
dieser Formel (VI) baben R', R?, R, R und R° bevorzugt, besonders bovarzugt bzw. ganz besanders
bevorzugt diejenigen Bedoubmgen, die bereits im Zdssinisieshang mit der Beschveibung der er-

. fndungsgemiBen Verbindmgen der Farmel (1) als -bevarzugt, besonders bovorzigt baw. ganz

mmmmmwmﬁﬁmxmjmmwm
oder zisammen fir Totramethylefiylen.

Dle Difluormethybenzamid-Boronsiure-Derivate der Formel (VI) sind noch nicht bekannt. Sio sind

nmmvmmmm&mddﬂmmmmmmm
erhalten, ihdem man

‘D Diffuorméthylbenzoyl Dexivate der Formel (I)

HF, Q
|

X' @

in welcher X! for Halogen oder Hydroxy steht,
mit Arilinboransfurederivaten der Formel (XVID) -

TR, R' R,K.E, A’mﬂA‘cheobenangagebmmBedeImmgmhabm,

. wbmﬁﬂam&mmhmyummmmﬂhmcegmwntmm

20 - sahmnmﬂels,gegebmmﬁﬂsmGegmwuth&mbmdmﬂnhmdgegebmnﬂhm
, ' Gegenwart emuverdﬂnmmmﬂah, wmsctzt
' Verfahren ()
Verwmdetmmz-(mﬂummeﬂlyl)bmyhhloﬁdmdz-Ammophmylbau:m als Ausgangzstoffe,
25 mkmndaVahufdaaﬁn&mymleVaﬁhrmnﬂ)dmhdufolgmdermdmbmavm
schaulicht werden.
Sprwit o re ooz o M:mt Mhyeer  ootr
it R e vesT 4

(>3
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HF,
cl
+ —_—
H,N

B(OH),

Diemnmhmmgaucﬁummnmvmmyumnmmmmﬂw-‘

methylbenzoyl-Derivate der Formel (1) sind bereits weiter oben im Zussmmenhang mit dem
erfindimgagemaifien Verfabren (a) beschricben worden.

memmmmmmvmmmmwmﬁp
ten Anilinbaronsfurederivate sind durch die Formel (XVII) allgemein definiert. In dieser Formel
(XVI) baben R', R?, R’, R" und R* bevarzugt, beaondess bevarzugt bzw. ganz besonders bevorzugt
Ben Verbindungen der Formel (T) als bevarzugt, besonders bevarzugt bzw. ganz besonders bevorzugt
fiir diese Reste angegeben wurden. A ind A* stehen jeweils fitir Wasserstoff oder zusammen fiir
Tetramethylethylen.

Dic AnilinboronsBurederivate der Formel (XVIJ) sind bekunmie Synthesechemikalien oder kfirmen
nach bekennten Verfahren erhelten werden. Fm Fall, dass R® nicht fiir Wasserstoff steht, kot der
Rest R® auf der Stufe der Verbindungen der Formel (XVIY) durch fibliche Derivatisicrungsmethoden
mmmmmnsmmmmmmvmmmdqrmmlm) in denen R® fir

wwmmmmemmmmmmmﬂ

derivatisieren (vgl. das erfindungsgemiiBe Verfiahrea (i)).

Die zir Durchftihrung des erfindungsgemiBen Verfahrens (c) weiteskin als Ausgangsstoffe benbtig-
thhmyl-mehmddmchd:eFum:l(Vﬂ)ﬂlgunmdeﬁmathdmmmeﬂ(Vﬂ)htZ’
bevumgt,buundmbevamgtbzw mbumdulbevumgtdlqmgmwwummdmbuuh
mwmhmmmmmvm der Formel () als
bevorzugt, besanders bevormgt baw. mmmmz‘wm X steht
fir Chlor, Brom, Iod oder Trifluormethylsulfonat. )

Die Phenyl-Dexivate der Formel (VII) sind bekamnmts Synthesechemilalicn,
Verfabren (d)

Verwendet man M(z-nmphmyl)-z-(dlﬂimmeﬂlyl)bmd und I-Brom-4-chlor-3-fluorbenzol
als Ausgngistoffe sowie Katalysator und 4,4.4',4',5.5,5',5'—0mﬂ1yl-2,2'-bm-1,3,2-d|m

- ekl .
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i

mumwvmmmpmmvm@@mmmmmrm.

SN é\;ﬂf@

WMWMW.VM(QNMMWM
gesi-diftuormethryTbenzanilide der Foimel (IV), sowie dié Phertyl-Dérivate der Formel (VII) sind be-
ﬁuwauwmmzmmﬂméﬁtaﬁdﬁﬁ&hg@aﬁvﬁm«)w@wm _

" warden,

T

: Daw'wéiterhin zur Durchfithrithg des u:ﬁnd!mgsguniﬂen Verfalrens (d) benbtigte 444'4'5,55' 5

Octamefhryl-2,2"bis-1,3,2-dicxaborolan ist eine handelstbliche Synthuechnnihhe.

. ..vmm(.) P oo L

15

20

_ "Verfahrm(a), (t), (g)od:r(h)hmhﬂtmdm

' Hyiriert man' beispiclaweise z-(mﬂumﬂ:yl)-zv:{z-(l,a-dmﬂ:yl-i-bumyl)phmynbmd pos

knmduVahufduaﬁndmgsgunlﬂmVaﬁhms(e)dwhduﬁﬂpdethchmavm

" scheulicht werden.

Dlﬂlmethylbmhdcmdm&eFun;cl(h)dlmndaﬁmqthdueFmd (In)hben

RL R, R’ R* ond R® bevarzugt, besonders bevorzugt bzw. ganz besanders bevarzugt dicjenigen Be-
dammgm,d:ebauﬂstummhmgmduBmhuhmgdnaﬁndmmﬂhVabmdm-
gmdﬁFamd(I)ahbﬂumgt,bemdmhemmgtuw ganz besonders bevorzugt fitr dicso Reste
angegeben wurden.

Die, Varbindungen der, Fopmel ﬂ-w;@wv e, g

Cetimet
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A
Verfahren (f)

Delrydratisiort men beispielsweise 2-(Diffucxmethy)-N-[2-(1-hydroxy-1,3-dimethyTbutyTphenyT}-

bmmd,wkmdsVMduuﬁnﬁmgspﬂﬂmVuﬁhun(f)dmchdmfolgmdeFmL
schema versnachanlicht wenden.

S

memmmmmmmvmm(nmmmbmcﬁm
Hydroxyaikyl-diffuormethylbenzenilide sind durch die Formel (VIII) aligemein definiert. In dieser
Formel (VIII) haben R', R?, R®, R* und R® bevorzngt, besonders bevarzugt bew. genz besonders
bevorzugt dicjenigen Bedentungen, die bereits im Zusanmmenheng mit der Beschreibung der er-
fqdmpgmlﬂmVﬂ:@MmgﬂdﬁFmdﬂ)ﬂsbewmmw.m
besonders bevorzugt fiir diese Reste angegeben wurden,

X’ stelt bevorzugt fiir gogebenenfalls msbtzlich einfach bis vierfuch, gleich oder verachicden
durch Chlor, Fluor, Brom und/oder Cy-Co-Cycloalkyl substituieries Cr-Crr- Hydroxyalkyl,
wobei der Cyclodlqutu‘l seinerseits gmbenmﬂlll durch Halogen und/oder C,-Ce-Alkyl
substitudert eein kann.

x4 mwmwmwwﬁmmmm
durch Fluar, Cyclopropyl, Diffucroyclopragyl, Cyclobutyl, Cyclopeatyl und/oder Cyclohery!
verknipfies Hydroxyethyl, Hydroxyyropyl, Hidroxybutyl, Hydroxypentyl, Hydroxyhexy],
Hydroxyheptyl, Hydroxyoctyl, Hydroxynonyl oder Hydroxydecyl.

DleVubmd:mgmduFumd(Vm)mdmchmdnbehmnmdnhnweanmdmgmebenﬂh

' GegﬂuhIﬁda-vu‘lmgmdmAnmeldmg.

EWMMM&MMM&MFMWE)W
MMMMMMMBWWW
sownlﬂmrﬂnwmschutzdsnwhmmmﬂsnhmzemgudztwdmm

DleHydrmlekyl-chﬂuormeﬂlylbamhded&F'ormd (Vm)wdmahltm,mdﬂnmm
m) Dxﬂummaﬂ:ylbmylnmwmdu'l"mmel(]])

B e e
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WO 2004/103953 PCT/EP2004/005067 ﬁ

HFI
x! @

in welcher X! fir Balogen oder Hydraxy steht, -
mit Hydroxyalkylanilinderivaten der Formel (XVIIT)

HN™ -~ g

R X

in welcher .

R, R% R R, R‘mdrdieobmmpgebml!edmhmgmhlben,
wmwmmwmwmm
mm;am&ﬂsmmmwmmwm
Gegmwu-tVudhmmgmmﬂeh,mnm

Verfahren (m)

_ Verwendet insn bmp:e]sweme 2-(D1ﬂuwmethyl)bumylchlmd und 2-(2-Ammophmy[)—2—pmnql

mﬂmgmmﬂqumndﬂVMduuﬁndmpgmﬂﬂmVﬂhmn(m)ﬁmhdasfolgmde-

'.QH

"'-'Dlﬂuameﬂwmamybmmd&memndWWhobmmZummhmgmtdm

20

?5 bzw mmmmmmwwm

aﬁndlmpgemlﬁm Verfithren (s) beschricben worden.

-D:emnmmmgduemmvﬁmmwmwmmw

hnHydrmynkylmﬂmdmvuhsmddmchﬁeandGWﬂDnﬂmd:ﬁmmhd:me-
(XVIII) haben R', R R, R, R° md X* bevorzugt, besonders bevorzugt bzw, ganz besonders’
bevmmgtd:qqngmBedarbmgm,&mbuuﬂmmenmhmgmﬂduBuchn‘bmgdﬂu- h
ﬁndlmglgmllmVeﬂ:mdmséf‘duFa‘mah(l)bzw (vm).h"-"- it agt -
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26
Die Hydraxyalkylanilinderivate der Formel (XVIIT) sind bekmmt und/oder kiimen fiach bekaumten
Methoden erhalten werden (vgl. zB. US 3,917,592 oder EP-A, 0 824 095). m Fall, dass R® nicht for
Wasserstoff steht, kunn der Rest R’ wuf dor Stufe der Verbindmgen der Formel (XVII) durch
mmwﬁmwm'nﬁmmmmvm
dﬁFuutl(VIﬂ),mdmmR’ﬂerMMhﬁmdﬂlmmddmﬂhhmumduhem—
schlicBend durch Wbliche Mefhoden 7 derivatisicren [vgl. des erfindumgagemiBe Verfahren ().

Verfahren (g)

Ausgangsstoffe sowie einen Katalysstor, so kann der Verlauf des erfindungsgemiiBen Verfahrens (g)
durch das folgende Formelschema veranschaulicht werden.

SV = é“i

D:emhnuhﬂhmgdﬂqﬁndmmﬂmvmmﬂawmm

' Hﬂom-dﬂmmeﬁyﬂnmﬂ:dedameel(N)mﬂbumbwﬁobngtmnmhmgmt

15

25

30

dmuﬁndmpgmlﬂmVaﬁhrm(u)bmhnbenwwﬂm.

Die zur Dirchfilbrung dés erfindungsgemiiBen Verfahrens (g) weiterhin als Ausgangssioffc ben6tig-
fen Al¥ine sind durch die Forme} (IX) allgemein defimiert.

A  stelt bevormgt fir gegebencafills einfich bis vierfach, gleich oder verschieden durch Fluor,
Chior, Brom und/oder Cy-CeCycloalkyl mubstitniertes CrCi-Alkyl, wobei der
Cycloalkylteil seinerscits gegcbenenfalls durch Halogen und/oder C;-Ce-Alkyl substituiert
sein k. -

A®  stcht besonders bevormugt fir gegrbenenfalls cinfach bis vierfach, gleich oder verschieden
durch Fluar, Cyclopropyl, Difluorcyclopropyl, Cyclobutyl, Cyclopentyl und/oder Cyclohexyl
substiuziertes, jeweils geradkettiges oder verzweigtes, jeweils an belichiger Stelle
verkntipfies Ethyl, Propyl, Butyl, Pentyl, Hexyl, Heptyl oder Octyl.

. mmwrmwnumhmwmmﬂ

"

.‘m_ﬂm B P S NS . - e R
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27 .
Die zur Durchftthrung des erfindungsgemiiBen Verfabrens (g) weitechin alternstiv als Ausgengsstoffe
benstigten Alkene sind durch die Formel (X) allgemein defmiert.

A®, A7 und A" sichen mmabhlingig voneinander bevarmigt jeibeils ftr Wasserstoff oder gegebenenfalls
cinfach bis vierfach, gleich oder verschieden durch Fiuor, Chlar, Brom und/oder CyCy-
Cycloalkyl substituiertes Alkyl, wobei der Cycloalkylteil seinerseits gegebenenfalls durch
Palogen undloder Ci-CrAlkyl smubstitwiert sein kenn und die Gesamtzshl der
Kohlenstoffstome des offenkettigen Molekillteils die Zahl 12 nicht Obersteigt.

A%, A" und A" stehen umabhiingig voncinander besondars bovorzagt jeweils Rir Wasserstoff oder ge-
gebenenfulls cinfach bis viesfach, gleich oder verschieden durch Fluor, Cyclopropyl,

. Difluorcyclopropyl, Cyclobutyl, Cyclopentyl und/ oder Cyclobexyl substituiertes, jeweils
geradkuttiges oder verzweigtes, jowela an belicbiger Stelle verkniipfies Etyl, Propyl, Butyl,
Pentyl, Hexyl, Heptyl oder Octyl, wobei die Gesamtzalil der Kohlensioffatome dea offin-
kettigen MolekNlteils die Zahl 12 nicht Obersteigt.

Die Alkene der Formel (VII) sind bekannte Synthesechemilalien,

Verfahien (h)

. Veiwendét man N-(2-Aeetylphenyl)-2—(d:ﬂumneﬂ:yl)bmmud und Butyl(hphmyl)—phouphmum—
. ‘nthdal:Amgmgubﬁd,wkmduVﬂmfdu u‘ﬁndmgngunleVufnhrm(h)dmchm

folgende Formelschema veranschanlicht wérderi:

Die -ur Durchftihnng des exrfindumgsgemiBen Verfahrens (h) als Ausgangsstoffe benStigten Ketone
ainddmnh'dieFamel (X7) allgemein definiert. In dieser Formel haben R', R?, R, R* und R® bevor-
mgt,beiondmbevmzugtbzw mbumdmbovormgtd:qangmnedenhmgm.dwbmtnm

_memmhngmtdaBuchmhmgdaaﬁndmgsmlﬂmVabmdmgmdumeela)mb&

vumgt.besmdeubevmgtbzw ganz besonders bevorzugt fir diese Reste sngegeben wurden,

A’ steht bevorzugt filr gegebenenfalls einfiach bis vierfuch, gleich oder verschieden durch Fhuor,
Chlar, Brom und/oder Cy-CeCycloalkyl substituiertes,Cy-Cio-Alkyl, wobei der Cycloalkyl-
uﬁlmuuﬂsgepbmmfaﬂ;ﬁﬂﬂdmmdlodu&-&-ﬂkﬁmbﬂhn«tmhm.

A 'mwmwmmmﬂmmm
durch Fluas, Cyclopropyl, Difluoreyclopropyl, Cyclobutyl, Cyclopentvl umdoder Cvrlnherrst



substituiertes, jeweils geradkettiges oder verzweigics, jeweils an belicbiger Stelle veskniipf-

tes Ettyl, Propyl, Buty!, Pentyl, Hexyl, Heptyl oder OotyL

Die Ketooe der Formel (VIH) sind noch micht bekannt. Sio-sind als neve chemische Verbindngen
5 chenfalls Gegenatsnd der vorliegenden Ameldung. Sic werden chalten, indem man
)  Difluormethylbenzoyl-Derivate der Formel (II)
HF,

! (m

in welcher X' fiir Halogen oder Hydroxy steht,
mit Ketoapilinen dex Formel (XIX)

10 0 A"

in weloher R', R, R, R’, R und A’ die oben sngegebenen Bedeutingen haben,
gegebenenfulls in Gegeowart eines Katalysators, gegebenenfalls in Gegenwart eines Konden-
sationzmittels, gegehenenfalls in Gegenwart cines SBurchindemittels und gegebenenfulls in
GegmwntVudﬂmmgmmﬂﬂn.mnu.
15  Verfahren (n)

Verwendet man 2-(Difluormethylbenzoylchlorid und 1-(2-Aminophenyl)ethanon als Ausgrngs-

stoffe, 80 kxnn der Verlauf des exfindungsgeaniiBen Verfubrens (o) durch das folgende Formelschema

versnachaulicht werden:

CH,
20 o

Die zr Durchbfthnmg des erfindimgngemifien Verfabrens (n) als Aunsgangsstoffe benBtigten
Difluormethrylbenzoyl-Derivate der Formel (1) sind bereits weiter oben i Zusermmenhang mit dem
crfindungsgemifen Verfahrens (s) beschrieben worden.

e S o .

e R oy AN R .
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Dio zur Durchfiihrung des erfindungagenfiBen Verfihrens (n) weiterhin als Ausgangastoffs bendtig-
ten Ketoaniline sind durch die Focmel (XIX) allgemein definiert. In dieser Formel (XIX) haben R',
R’,R’,k‘,k’mu’bemgt,bmbwmu:w.gg_m__zbumdmbevmgtdiejmigmne-
devtungen, dic bereits im Zusmmimenheng mit der Beachnéibing der erfindnngagemilicn Verbindm-

A

gen des Formeln (I) bzw. Gﬂ)alsbwumgt,'bumdmbwmgttnw pmbwmmbevmmtﬂlr

" diege Reste mgegebmwmdm

Dwx.emﬂmedumeele{)mdbdumt(ngJ Am.Cthoc._=_§, 100, 4842-4857 oder
_US 4,032,573) und/oder kitnen nach bekanmten Methoden exhalten werden. ¥m Fall, dass R nicht
mww&m;mmmx’mwmwvmwrmmm
 Ubliche Derivatisienmgamethoden eingefithrt werden. Es ist auch mglich, zxmachst Verbindimgen
der Formel (VII), in denen R® fiir Wasserstoff steht, herwustellen und die evheltenen Produkio sn-
schliefiend durch ibliche Methoden zu derivatisicren (vgl. das erfindungggemiiBe Verfihren (i)).

Die zur Durchfithrung des erfindumgagemmiBen Verfitrens (5) weiterhin als Auagmgastoff bendtig-
’ PﬁﬂwpbmmbhﬁmgmuhddmbdieFum:l(]ﬂl)uﬂgmdndeﬁlﬂn

.. A" . sleht bevormgt fi gegebenenfulls sinfuch bis yiscfich, pleich oder verschieden durch Chiler,

.., Fuor, Brom und/oder Cy-Ce-Cyoloalkyl substituiertes Cy-Cyo-Alkyl; wobei der Cycloalkylteil
. mhgepbmmﬁllldm;h}hlqmmdlodﬂq-c;-Mkyl mbsl:hnuls-kmm.

LR T

o B Mwﬂﬁwmmm gleich oder verschieden

.
- .

. _.30

" '-'-‘: L

dmhFluﬂr Cyclopropyl, Difluorcyclopropyl, Cwlohltﬂ. Cycloperityl und/oder Cyclahexyl
substituiertes, ]GW]S gendkettiges oder vc.tzwug_hs. jeweils' an belicbiger Stelle
verknfipfies Ethyl, Propyl, Butyl, Peatyl, Hexyl, Heptyl oder OctyL |
Px  seht bevorzugt fr cive Gruppienng -P'(Cals CT, -P(CaHs)Br, -PH(CH::T,
-P(=OXOCH;); oder -P(=O)OC;Hy)s.
'D;mepmmmbmwmmmm
uﬂh;mlmwtwudm(vgl Ilml.wb:gsAm Chem. 1953, 580, 44-57 oder Pure Appl.
a:m . 1964, 9, 307-335).

e

Verhhm(i)

" Verwendet man N-{4‘-Chla' *-fluor-1,1% bzphmyl-z-yb-z{iht}lpmeﬂ!ynbmqumd und Aoetyl-
uhlond_a_laAusgmpmﬁe,lohmdu'Vulmt‘du Eil

.n..)uu q SN

P YT

.,_,{M m]ﬂ‘-hmmlhehtmdm. S ..-....‘..- : . -
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a
DmmDunHﬂhmgdauﬁndmmlﬂmVaﬁhrm(ﬂuhAmmbﬁebm&hgm
Difhiormefiryfbenzanilide sind durch die Forme! (ib) allgemein definjert. In dieser Formel (Tb) haben
R), R%, B®, R* und Z bevorzugt, besondérs bevormigt bzw. ganz besonders bevorzugt dicjenigen Be-
deuhmgen, die bereits im Zuemmuneshang mit der Beschreitung der erfindungagemiifen Verbindun-

L Or

. gen der Formel (I) als bevorzugt, besonders bevorzugt bzw. ganz besonders bevorzugt filr diese Reste

negchen wurd

mkurmm)mmmmvmmmﬂmm'm
Vefahren (a) bis (h) hergestellt werden.

memnmhﬂ;rmgduuﬁndmgmlﬂmvmtﬂwﬁuhhmmwm_ﬂ‘em—

i'tﬁn‘Hﬂb'ghﬁdo:hddmuh‘dieF&mel(]ﬂli)aﬂganeh‘dcﬁ:ﬁmhdiuﬂl?&me_l(}ml)mhtk"'
" bevorzugt, besonders bevorzugt bzw. ganz besonders bevorzugt filrdicjenigen Bedeutungen, die

béreits: dben in Zusanihenhsn, g-ﬁﬁdunmhmgduvﬂﬁﬂmsﬁidﬁFm@"'W'

+ "+ ghelf fitr Chior, Brom oder Iod.

2ES

30

Halogenide der Formel (XIIT) sind bekannt.

Reaktionsbedingnngen )
AhVad&mmgmﬁtblmDuchﬂhmgduexﬁnﬁmpgunlﬂmV:ﬁhm(a),(k),lﬂ), (t.n)und{n)
kommen alle ierten organischen Lbsungamittel in Betrcht. Fierzu gehfiren vorzogsweise aliphati-

Heptan, Cyclohexan, Methylcyclohexan, Benzol, Toluol, Xylol oder Decalin; mlogenierte Kohien-
wasseratoffis, wie beispiclsweise Chlorbenzol, Dichlotbenzol, Dicklonnethan, Chloroform, Tetra-
chlormethan, Dichlorethan oder Trichlorethan; Bther, wie Diethylether, Diisopropylethir, Methyl-
tert butylether, Methybtext-Aouylether, Diowsn, Tetrahydrofiren, 1,2-Dimethoxyeths,  12-Di-

--mmwmxummmmwwmmwm

a3

in S

. .
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methylformanid, N;N-Dimethylacetarnid, N-Methylformanilid, N-Methylpyrroliden oder Hexame-
thylphosphorsfiuretriamid; deren Gemische mit Wasser oder reines Wasser.

Die erfindungsgemiBen Verfibren (s), (), (1), (m) i'n'id(a)'wum gegebenenfalls in Gegeawart

5 mms:mmmmmmmmmemmwm.

mmmmmﬁmmmmwmvmmﬁdamhmehﬂ odﬂ-Alhlnnchl]hydnde.

rydroxide, -amide, -alkobolate, -scetate, -carbonate: oder -hydrogencarbanate, wie beispiclsweise
Natriumhydrid, Netriumamid, Lithiumdtisopropylamid, Natriom-methylst, Natrium-cfhylst, Kalivn- . -

tert -butylat, Natrinmbydroxid, Kaliumbrydroxid, Natrinmacetat, Natriumcarbonst, Kaliumcarbonat,

10. . Kalumhydrogencarbonat, Natriumhydrogencarbonat oder Ammoniumcarbonat, sowic tertifro

" Amine, wie Trimethylamin, Triethylamin, Tributylamin, N.N-Dimethylanilin, N;N-Dimefyl-benzyl-
amin, Pyridin, N-Methylpiperidin, N-Methylmorpholin, N,N-Dimethylsminopyridin, Diazsbicyc-
Iooctan (DABCO), Diszabicyclonanen (DEN) oder Diazehicycloundecen (DBU), '

15 DleaﬁnﬁmgngunIBmVaﬁhm(a),(k),ﬂ),(m)md(n)wudmmbmmﬁﬂsmGegmvmt
mmmmmmmwmmmmmemmm.

, m;mwmmmmmmﬁm&mmm .

. seien SAurchalogenidbilduer wie Phosgen, Phosphortritromid, Phosphortrichlorid, Phosphorpents-
chlerid, Phosphoroxychlarid oder Thiouylchlorid; Auhydridbildner wie Chlorsmeisensfureethylester,
Ghlomnmenalurunethylulu' Chlorameisensiiureisopropylester, Chloremeisenstiureisobutylester

Mﬂhmsulﬁmylchlmd, Carbodiimide, .wie. N,N'-Dicyclohexylcarbodiimid (DOC) oder anders
" mmmmemwmmmn,nwmm
}Eﬂnmy-N-ethmubmyl-l.z-cﬁhymhmlm (HEDQ), wlpmmmmm@mﬁ :

Dip erfindungsgemifen Verfahren (a), (), (1), (m) und (n) werden gegebenenfalls in-Gegenwart
4t tines Katalysators durchgefiint. Beispielsweise genannt ssien 4-Dimethylaminopyridin, 1-Hydroxy-
‘benzotriazo! oder Dimethylformamid.

30 . Die Resktionstemperaturen kfinnen bei der Durchfithrung der exfindungsgemiBen Verfihren (a), (k),
(1), (m) und (n) in einem gréBeren Bereich. variiert werden. Im aligemeinen arbeitet man bei Tempe-
mturen von 0°C bis 150°C, varzugsweise bei Temperaturen von 0°C bis 80°C.

P._ Zupe. Durehitthrung. des erfindn Vﬂﬁhﬂnl(l)mwhmsdu'vqbnﬂmdg_,l
_&t mg’!{({),sdztmmmdumnmeﬁymmﬂ-Dmvmdamel(mmdlmos

bg:lSMomegmmosmsMolmAﬁlmeDmvndﬂ'le(ﬂDm )
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Zur Durchfthrung des erfindumgsgemiiien Verfohrens () zr Herstellung der Verbindungen der
Formel (IV) setzt man pro Mol des Difluormethylbenzayl-Derivats der Formel (II) im allgemeinen
0.8bi:15MoLvmgsw=ine0,8bis8MolmHnlogmmﬂhpdaFormd(Xﬂl)dn.

ZquchﬂhrmgducﬁndmmnlﬂmVaﬁhm(k)mHﬂhﬂmathranmdmmds
FadeDmepmMoldsDnﬂmﬂhylbmmyl—Dmnﬂd:meﬂﬂDmlﬂmmm
O,BbuISMomemo.sbnsMolmAdhnbmﬁnedmutduFmd(_JﬂV)m

Zur Durchfiihrung des exfindungsgeméiien Verfihrens (I) zor Hemstellung der Verbindungen der
Formel (VIII) sctzt man pro Mol des Difluormethylbenzoyl-Derivats der Forroel (I) im allgemeinen
0,8 bis 15 Mol, vormgsweise 0,8 bis 8 Mol an Hydroxyalkylanilinderivat der Formel (XV) ein.

Zar Durchfilhrung des exfincimgagemiifen Verfahrens (m) zur Herstellung der Verbindungen der
Forme] (IX) sctzt man pro Mol des Difluormethylbenzoyl-Derivats der Formel (I) im allgemeinen
0,8 bia 15 Mol, vorzngsweise 0,8 bis 8 Mol 'an Ketoanitin der Formel (X V1) ein.

Als Verdinmmgsmitte] zut Durchfthrung der érfindungagemiiBen Verfahren (b), (c), und (d) kom-
alicyclische oder aromatische Kohlenwasserstoffe, wie z.B. Petroléfher, Hexan, Heptan, Cyclohexan,

“Mefhylcyclohexan, Benzol, Toluol, Xylol oder Decalin; Ethes, wie Diethylether, Diisopropylether,

Moetiryl-tert-butylether, Methy)-tert-Amylether, Dioxan, Tetrahiydrofiran, 1,2-Dimethoxyethsn, 1,2-

-Diethoxyethan oder Ariisol; Nitrile, wie Acetonitril, Propicnitril, n- oder iso-Buityronitril oder Benzo-

nitril; Amide, wie N;N-Dintethylforiamid, N,N-Dimethylacetamid, N-Methylformsnitid, N-Methy!-
ethylester; Sulfoxide, wie Dimethylsulfoxid; Sulfone, wie Sulfolas; Alkohols, wie Methanol,
Bthanol, n- oder iso-Propemol, n-, iso-, sec- oder tert-Butinol, Bthandicl, Propan-1,2-diol,

- Ethoxyethanol; Methoxyethanol, Dmlhylmglyblmnomeﬂ!yldu Diethylenglykohnionoethylether,

deren Gemische mit Wasser oder reines Wasser.

Die Resktionstempersturen kiinnen bei der Durclifitfrmig der erfindungsigemfiBen Verfahwen (b), (c) -

wnd (d) in einem griBeren Bereich variiert werden. Im aligemsinen erbeitet man bei Temperaturen
von 0°C bis 180°C, vorzugsweise bei Teniperaturen von 20°C bis 150°C.

-DledﬂaﬁnﬁmpsunIBEVuﬁhm(b)(o)mdtd)wudeanemeg&
- eighéten - Slmelkzuphrbd:ﬁuhéeﬂht Als' tolche kikmirien alle’ Gblichen snorgeiiischen oder

mﬁmmmmmmmmm@n
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3 .
-hydraxide, -amide, -alkoholate, -acetate, fiuaride, phosphate, -carbonate oder -hydrogencarboaate,
wie beispiclsweise Natrjumhydrid, Natriumeamid, Lithimdfisopropylamid, Nnﬁim:—meﬂ:yht. Na-
trivm-ctirylat, Kalium-tert-butylat, Natnumhydrmnd. K:hmnhydmnd, Nahnmczllt, Natrium-
phosphat, Kaliumphosphat, Ksliumfluorid, Clmmﬂﬂond. Natriumcarbonat, Kaliumcarbonat,
Kaliumhydrogencarbonat, Mmhydmgu:mbomt odﬂ' Casiumcarbonat, sowie tertifire Amine,
wic Trimethylamin, Triethylamin, Tributylamin, N,N-Dmﬂlylmﬂin. NN-Dimethyl-benzylamin,

" Pyridin, N-Methylpiperidin, N-Methylmarpholin, N,N-Dimethylaminopyridin, Diszsbicyclooctan

10

15

20

(DABCO), Diazabicyclononen (UBN) oder Diazabicycloundecen (DBU).

Die der erfindungsgemilien Verfahren (b), (c) tind (d) werden in Gegenwart cines Katalysators, wic
beispielsweise cines Palladiumnsalzes oder komplexes, durchgefihrt: Hierzu kommen vorzugsweise
Palladivrachlorid, Palladiumacetat, Tetrakis-{iriphenylphosphin)-Pallsdium, Bis-{triphenyiphoogkiz)-
Palladiumdichlorid oder (1,1"-Bis{diphenylphosphino)ferrocenpalladivm(If)chlorid) infrage.

Es kann such ein Palladiumkoinplex in der Reakticnsmischmg erzéugt werden, wenn msn ein
Palladiumsalz und cii Komplexligand, wie zB. Triethylphosphan, Tri-tert-butytphosphan, Tricyclo-
hexylphosphen, 2~-(Dicyclohexyiphosphan)-biphényl, 2-(Di-tert-butylphosphen)-biphenyl, 2-(Di-
cyclohexylphosphan)-2'-(NN-diméthylamino)-biphenyl, Tripheyiphosphan, Tris-(o-Tolyl)-phos-
phan, Natrium 3-(Diphenylphosphino)benzolsulfonat; Tris-2-(Methoxyphenyl)-phosphan, 2,2-Bis-
(diphenylphosphan)-1,1"bitwphthyl, - 1,4-Bis-{diphenylphospher) butin, 1,2-Bis-{diphenylphos-
phan)-cthan, 1,4-Bis-(dicyclohexylphosphan)-buten, 1,2-Bis-(dicyclobexylphosphan)-ethan, 2~[Di-

* cyclohexylphosphan)-2'-(NN-dimethylamino)-biphenyl, Bis(diphenrylpliosphino)ferrocen oder Tris-

(24-tert-butylphenyl)-phosphit getrennt zur Reaktion zugibt.

;ZmechmhmgdauﬁﬂmgagmﬂBmVaﬁhms(b)mwmgdaVﬂbmdmgmdu

--_medﬂ)uﬂtmpoMoldquogm—&ﬂme&ylbamﬂ:dsduFmdﬂV)mnﬂgm

1 bis 15 Mol, vorzugsweise 2 bis 8 Mol an Boronsurederivat der Formel (V) ein.

. Zur Durchfthrung des® efindungsgemBiBen Verfilrens (). zur Herstellung der Vesbindmigen der

30

. --Formel(l)seu:tmpmMoldr.s albgin-
.35

Formel (I) setzt man pro-Mol des-Diffucrmethylbenzamid-Boronsdure-Derivats der Farmel (VI) im
allgemeinen 0,8 bis 15 Mol, vorzugaweise 0,8 bis.8 Mol an Fhenyl-Dexivat der Formel (VII) ein.

mmmmmmvmhm(ﬂmmmhvmmmh
";'*'__mmﬂ;dsdarmelawmnnmm

'\"

.0,8 bis lSMo],mzugswmeOBbwﬂMolmthyl'DmvntduFmel(Vﬂ)undOBhslSMnl,

'.vmwmme 0,8 bis 8 Mol an 4,4,4',4,5,5,5',5'-0ctameﬂ!y1-2,2'-hn-1,3,2-d1mbu01m en. -

3\
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Als Verdimuungsmitiel zor Durchfithrung des erfindungsgemiifen Verfihreas (¢) kommen alle in-
erten organischen LAsmgamitiel in Betracht. Hierzu gehfren vorzugsweise aliphatische oder aticyeli-
bexan oder Decalin; Bther, wio Diefitylether, Diisopropylethier, Mefiryl-tert-butylether, Methyl-tert-

Amylether, Dioxan, Tetrahydrofuran, 1,2- Dimethoxyetlian oder 1,2-Diethaxyethan; Alkohole, wie

Metbanal, Ethanol, 1~ oder iso-Propanal, 1-, iso-, scc- oder tert- Butanol, Bihndiol, Propan-1,2-diol,
Bthoxyethanol, Methoxyethanol, Diethylenglykolmonomethylether, Diethylenglykolmonoefitylether,
deren Gemische mit Wasser oder reines Wasser.

Das exfindungsgemilBe () Verfahren wird in Gegenwart cines Katalysators durchgefihrt. Als solche
kommen alle Kainlysstoren infrags, die filr Hydrierungen fiblicherweise verwendet werden, Beispiel-
haft peien genarmt: Raney-Nickel, Palladium oder Platin, gegebenenfalls suf cinem Trigermaterial,
wie beispiclsweise Aktivinhle.

Dis Hydrienmg im erfindungsgemnfifien Yerfahren (¢) kann statt in Gegenrwart von Wasserstoff in
Kombination mit einem Katalysator auch in Anwesenheit von Triethylsilan durchgefithrt werden.

Die Reaktionstemperuaturen kifnnen bei der Durchfithrung des erfindungsgemiifien Verfahrens (¢) in
150°C, vormgsweise bei Temperaturen von 20°C bis 100°C.

Dus erfindungsgemiiBie Verfiahren (¢) wind unter einem Wasserstoffdruck -zwischén 0.5 and 200 ber,
bevoraugt zwischen 2 und 50 ber, besonders bevorzugt zwischen 3 und 10 bar durchgefibrt

Als Verdiimumgemittel zar Durchilihrung des erfindungsgemfien Verfahrens (f) kommen alle
hexan, Methylcyclobexsn, Benzol, Toluol, Xylol oder Decalin; halogenierte Kohlenwasserstoffe, wie

cthan oder Trichlorethan; Bther, wie Dietitylether, Diisopropylether, Methyl-tert-butylether, Methyl-
tert-Amylether, Dioxan, Tetrahydrofuran, 1,2- Dimethoxyethan, 1,2-Diethoxyethan oder Anisol;
Ketone, wie Aceton, Butanon, Methyl-isobutylketon oder Cyclohexanon; Nitrile, wie Acetonitril,
Propiomitril, n~ oder iso-Butyronitril oder Benzonitril; Amide, wie N,N-Dirnethylformamid, N,;N-
axid; Sulfons, wie SulfoldriT Alkohole, wie Methsinol, Bthanol, n- dder iso-Propaiol, n-, iso-, sec-

et m—
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oder tert-Butanol, Ethandiol, Propen-1,2-diol, Ethoxyethanol, Methaxyethanol, D:eﬂry]englyknhm-
nomethylether, Diethiylenglykolmonoethylether, deren Gemische mit Wasser oder reines Wasses.

s {d

Das erﬁnd:.mgsgemlﬂe Verfahren, (f) wird gegebmﬁﬂs:a&mutm Sture durchgefohrt -

5 Aksolohekmmmnﬂemgmmhmmdmnhmhom wie auch Lewissiiuren, sowie
mmmmammmmmmmmmﬁsm&dm
Phosphorsiure, Ameisensiure, Essigafure;- Trifluoressigafiure, Methensulfonsiiure, Trifluormethan-
sulfonsivre, Toluolsulfonsliure, Bortriftuorid (auch als Etherat), Bortribromid, Aluminiumirichlorid,
Titantetrachlorid, Tetrabutylorthotitanat, Zinkchiorid, Bisen-I-chlorid, Antimonpentachiorid, saurs

10  Tonenaustauscher, sxure Tonerden und saures Kicaclgel.

. Die Reakiionstemperaturen kiinnen bei. der Durchiibrung des erfindungsgemilBen Verfahrens (f) in
150°C, vorzugsweise bei Temperaturen von 0°C bis 100°C,

15 . . - " :
. Die. esfindtngsgemiifien. Verfihren (t)-md(e)kﬂmenméhin:einﬂ' Tandemreaktion (.Bintopf-
Resktion*) durchgefilhrt werden. Dazn wird eine Verbindung der Formel (VIII) gegebenenfalls in

Gegenwart eines Verdfimmmgemittels (geeignete LOsungemittel wie fir Verfahren (f)), gege-

bmmﬁﬂanegmvmthhm(gemgmmShmmﬂrVﬂﬁhm(ﬂ)mdmAnwmhnt
20 mlheﬂwlsilmw - ‘

Als Verdinmungsmitte] zur Durchffibrung des erfindungagemilfen Verfalicens (g) kowimen allo
inerten organischen Lisumgamitte] in Betracht, Hierzn gehBren varzugsweise Nitrile, wie Acctonitril,
Progiouitil, - oder iso-Butyranitrl oder Beazonitril oder Amide, wio NN-Diméthylformarid, N;N-

25  Dimethylacotamid, N-Mefhylformicilid, N-Methylpymrolidon oder Hexamethylphosphorstire-

Das exfindungsgeniifie Verfabren (g) wird gogebenenfalls in Gegeriwart.eines geeigneten SHure-
30  infrage. Hierzn gahdren vorzogaweise Endalkalimetsll- oder Alkalimetallfydrids, ~hydroxide, -smids,
-alkoholate, -acctate, ~carbonate oder -tydrogencarbonate, wie beispielsweise Natriumbydrid, Natri-
umemid, Natriur-methylat, Natriun-ethylst, Kalium-tert -butyiat, Natrivmbydroxid, Kaliumbydro-
xid, Amcmmhyd:mnd, Natripmacetat, Kahlmmht. Calciumacetat, Amm«n\maceut, Nalnmn-

. -carhonst, mm; Kaljurihydrogenoarbonat, Natriumbydrigeicaboifat:oder Aminaium: .

: .,_;35é Mcarbart. qome hrhlre ‘Amine, ‘wie Trimethylamin, 'I'neﬂlylnmn. Tributylimit; N.N-Dmeﬂ:ylnm-

- hn,N,N Dmeﬂ:yl—bmzyhum, Pyridin, N-Meftiylpipéridin, N-Méttyhmiorphickin, N;N-Diméfirylari-
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idin, Diszabicycloootan (DABCO), Diszabicycl (DBN) oder Diszabioyslound
(DBU)-

mufmmmmvmmwﬂmemmmmmmm
durchgefiihrt.

Dezu cignen sich besonders Palladiumsalze oder -komplexe. Hierzn kommen vorzngsweise Palla-
diumchlorid, Palladt tut, Tetrakis-(triphenyiphosphin) Palladium oder Bis-{triphenylphosphis)-
Palladiumdichiorid infrage. Es loon much cin Palladivmkomplex in der Reaktionsmischung erzeugt
werden, wern man ¢in Palladiumsalz und ein Komwplexligand getrenmt zor Reaktion zugibt.

Als Liganden kommen vorzugsweise Organophosphorverbindungen infrage. Beispielhaft seien
genammt: Triphearylphosphin, tri-o-Tolylphosphin, 2,2'-Bis(dipherylphosphino)-1,1'-binaphthy], Di-
cyclohexylphosphinebiphenyl, 1,4-Bis(diphenylphosphino)imtsn, Bisdiphexyiphosphinoferrocen,
Di(tert.-butylphosphino)biphenyl, Di(cyclohexylphosphino)bipheny], 2-Dicyclohexylphosphino-2'-
N,N-dimethyleminobiphenyl, Tricyclohexyiphosphin, Ttri-tert -butylphosphine. Bs ksmn aber auch
auf Liganden verzichtet werden.

Das erfincimgsgemiiBe Verfahren (g) wird fener gegebenenfalls in Gegeowart cines weiteren
Metallsalzes, wie Kupfersalzen, beispielsweise Kupfer-(I)-iodid durchgefubrt.

Die Reaktionstempemturen® kismen bei- der Durchfiihrung des erfindungagemiifen Vecfalwens (g) in
cinem groferen Bereich varfiert werden, Im allgemeinen' srbeitet man bei Temperaturen von 20°C

. bis 180°C, vorzugaweise bei Temperaturen von 50°C bis 150°C.

Zur Durchfiimng des erfindingsgemifen Verfalrens (g) zur Herstelhmg der Verbindungen der
Formel (1) setzt man pro mol des Halogen-diffuormethylbenzanilids der Forme! (IV) im allgemeinen
1 bis 5 mol, vorzugsweise 1 bis 2 mol an Afkin der Forme] (IX) oder Alken der Formel (X) ein.

Als Verdinmmgemittel] zur Durchfthrung des erfindungsgemiiien Verfihrens (h) kommen alle
inerten organischen LOsungemittel in Betracht. Hierzu gehiiren vorzugsweise aliphatische, alicycli-
sche oder aromatische Koblenwasserstoffe, wie beispielsweise Petrolether, Hexan, Hepten, Cyclo-
hexan, Methylcyclobexan, Benzol, Toluol, Xylol oder Decalin; halogenierte Kohlenwasserstoffis, wie

. . ether, Dicxan, Tetrahydrofuriin, 1,2- Dimethoxyéthan, 1,2-Dicthoxyothan oder” Auisol; Nitrile, wie
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Avcetonitril, Propionitr), - oder iso-Butyronitril oder Benzonitril; Amide, wie N,N-Dimethylform-
amid, N;N-Dimefhylscetamid, N-Methylformanilid, N-Methylpyrrolidon oder Hexamethylphosphor-
ulforxid; Sulfone, wie Sulfoln; Alkubole, wie Mefhinol, Effinol, n- oder is0-Propanol, n-, iso-, sco-
oder tert-Butanol, Ethandiol, Propen-1,2-diol, Bthaxyethanol, Methoxyethanal, Dicthylenglyknlmo-

nomethylether, Diethylengtykolmonoethylether.

Das erfindungsgemlific Verfahren (i) wird gegebenenfills in Gegenwart cines gecigneten Shureak-
geptors durchgefMivt. Als solche kommen alle Oblichen starken Basen infrage. Hierzu gehbren vor-

. Kalimnhydroxid, Nattimmamid, Litiumdtisopropylamid, Natrium-methylat, Natrium-eftrylat, Kalium-

tert butylat, Methylitium, Phenyllitium oder Buty Hitium.

Die Reaktionstemperaturen kinnen bei der Durchfithrung des exfindungsgemfien Verfabrens (h) in

. . ‘bis 150°C, vormugaweise bei Temperaturen von -30°C bis 80°C., .

Zur Durchfibrung des erfindungsgemifen Verfubrens (b) zur Herstellung der Verbindungen der
Formel (T) setzt mso pro mol des Ketons.der Forme! (XI) im allgemeinen 1 bis § mol, vormugsweise

a 'bi.lZmolml’hosph_owubip_dung der Formel (X1I) ein.

Als Vexrdiinmmgemitte]l zur Durchfthrung des erfindungsgeniiiens Verfahrens (i) kommen alle

; .inerten organischen LOeungsmitte] in Botracht. Hierzy gehdren vormgsweise aliphatische,
. alicyclische oder sromatische- Kohlenwassersinffe, ﬁe-bdmim Petrolether, Hexan, Heptan,

Cyslolioxan, Methyleyclobexan, Benzol, Toluol, Xylol oder Decalin; halogenierte Kohlenwasser-
stoffs, wie beispislsweise Chlarbenzol; Dichlorbenzol, Dichlormethan, Chloroform, Teiracklor-
methan, Dichlorethen_ oder-Trichlorethan; Bther, wio Diethylether, Diisopropylether, Methyl-test-
butylether, Methyl-tert-Amylether, Dioxsn, Tetrehydrofuran, 1,2- Dimefhoxyethan, 1,2-
Dicthaxyethan oder Anisol oder-Amide, wie N,;N-Dimethylformemid, NN-Dimethylacetarzid, N-
Mﬂywmmmmmnmmmm

DuaﬁndmgugmlﬁeVaﬁhm(DwdeegmwmmBmdmubgeﬂbnAhnlche

mm@mmmwmmmmmm . .__. - '
.E:dnﬂnlnnblall—ochlh]ﬂnehlIhy@de._ “Hydroxide, amiide, -alknholsir, -scetate, -carbonate oder -
. bydrogmclrbmﬁe, wie beispielsweise Nmmhy&ld. Natriumamid, Natriumn-methylat, Natrium-
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ctiylet, Kalium-tert.-butylet, Natriumhydroxid, Kalumhydroxid, Ammoniurbydroxid, Natrium-
scetal, Katiumacetat, Calciumacetst, Ammonifumacetst, Natriumcarbonat, Kaliumcarbonat, Kalium-
hydrogencarbonat, Natriwmhydrogencarbonat oder Cnemnncu‘bumt, sowie tertifire Amine, wie Tri-
methylamin, Triethylamin, Tributylamin, NN-Dnlﬁlyllhﬂin. N,N-Dimethyl-benzylamin, Pyridin,
N-Miethyipiperidin, N-Methylmorpholin, NN-Dmﬁylmnwmdm- Diszabicyclooctsn (DABCO),
Diszabicyclononen (DBN) oder Diazabicycloundecen (DB'U)

Die Reaktionstemperaturen kiomen bei der Durchfifhnmg dés erfindungsgemiifen Verfalirens (1) in
150°C, vorzugsweise bei Temperaturen von 20°C bis 110°C.

mmmmgmuﬁmmmvﬁmmmnmumhvmw
Farmel (I) sctzt man pro Mol des Iodpyrazolylcarbaxanilids der Formel (Ib) im allgemeinen 0,2 bis 5
Mol, vorzugsweise 0,5 bis 2 Mol en Halogenid der Formel (XIII) ein.

Alle erfindungsgemifien Verfabren werden im allgemeinen’ unter Normaldruck durchgefiihrt. Es ist
jedoch such mbglich, vmter erhhtem oder vermindertem Druck — mﬂlganmmmnhmo.lbu'
und 10 bar — zu axbeiten.

Die crfindungsgemiifen Stoffe weisen eibe starke mikrobizide Wirmg suf und kimmen zur
Bekiimpfing von unerwiinschien Mikroorganisrhen, wie Pongi vind Bakterien, im Pflanzenschutz und

Chytridiomycetes, Zygomycetes, Ascomycetes, Basidiomycetes imd Deutcromycetes einsetzen.

Bakterzide lassen sich im' Pflanzenschuiz zur BekEmpfing von Pgeudomonadaceae, Rhizobisceae,

Beigpiclhaft sber nicht begrenmend seien cinige Emeger von pilelichen und ‘belderiellen
Xanthomonag-Arten, wie beispielsweise Xanthomonas camnpesiris pv. oryzae;
Pwm“ebdspﬂmnrmdmummwmmm
Ermwhtm,mbmmmm '
Pythinm-Arten, wie beispislsweise Pythjuin ultimum; -
Phytophfhora-Arten, wic beiipiclsweise Phyibphiora ifeiting:

-
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Peeudoperonospore-Arien, wic beispiclsweise Peendoperonospors harnuli oder
Pscndoperonospora cubensis;
Hmhhmmbulplmmmownuhooh,
Bremis-Arien, wic beispiclsweise Bremia lactucas; : ';e"
Pmmmm,mbummrmmodarmm
wmmwmwmm
spmmmmwmwmm

. Podosphaera-Arten, wie beispielsweise Podosphaera Jencotricha;

10

. Venturie-Arten, wie beispiclsweise Venturia inacqualis;

Pyrenophara-Arten, wie beispiclsweise Pyrenophor teres oder P. gramines -
(Konidienform: Drechslers, Syn: Hehninthosporium);

. Cochliobolus-Arten, wie beispiclsweise Cochliobolus sativus.

15

Puccinis-Arten, Wie beispielsweise Puocinis recoadita;
Sclerotinia-Arten, wie beispiclsweise Sclerotinia scleroti .

- 20

25

Ustilago-Arten, wie beispiclsweise Ustilugo nuda odér Ustilago svense;
Pellicularia~Arten. wie beispielsweise Pelliculaci ii;
Pyricularis-Arten, wic beigpiclsweise Pyriculsrin oryzne; - .. - -~ . 2 - LT

-fFumm—Arh,mbumdmuthcuhnm

Leptosphacria-Arten, wic beispielsweise Leptospheeria nodorum;

+ » . Alemaria-Arten, wic beispiclsweise Altémaria brassicas;

LI

. memmwmmmmmwmmmmﬁm

30,

ngnmmhdahanrMobﬂ:mungpﬂmnagmAbwehdulﬂsgegmBeﬁn durch unerwilnschte -

lhupﬂmmimdm(mdmzhﬁmmdmmmw;

-lolnheSubntammvuﬂnlm.dmm.dmhpmd.dpq*AbwmlﬂanPﬂmwm;}‘:;_
, Sippulieren; dase; dip bebandelteii Pfiairpen bel: -machifolgender’. Fioloilatios - mit unerwnn-am"i

Mmmmwewmmmmmmmmﬂm
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mmwmmwmnmmm

mﬂbmmhﬂmm&d&-&hﬂm;ggmdm%ﬂdmvhdwm
Mmm.mmww_;mmmmm

im allgemeinen von 1 bis l()_hga,mmpweinlbin-?"l‘qéemcthehndhmgdﬂ"Pﬂmnﬁt.

den Wirkstoffen.

Die gute Pilanzenvertriglichkrit der Wirkstoffe in den zur Bekiimpfung von Pflamzenkrankheiten
und Saatgut, und des Bodens.

Dabei lassen sich die erfindungsgemiiien Wirkstoffe mit besoridess gutem Erfolg zur Bekimpfung
van Getreidekrankheiten, wie beispiclsweise gegen Puccinia-Arten und von Krankheiten im Wein-,
Obst- und Gemiscanben, wie beispielsweise gegen Boirytis, Venturia- oder Alternaris-Arten,
cinscizen.

mmmmwm'mwhmmmm-m
Aufwandmengen sach sla Herbizide, zur Bécinflussing des Pflinzenwachstums, sowie zur
Bekimpfong von tierischen Schidlingen verwendet werden. Sie Inssén kich gegebenenfulls auch als
Zwischen- und Vorprodukie fir die Synthese weiterer Wirkstoffs cinsctzen.

Erfindungsgemilf kicmen alle Pflsrvzen und PRanzenteile behandslt werden. Unter Pflanzen werden
hiexbei alle Pflanzen und Planzenpopnlstionen verstanden, wie erwinschie und vinerwinschte Wild-
pilanzen oder Kulturpflanzen (cinschlieSlich natiiiich vorkommender Kulturpflanzen). Kulturpflan-
zen kiinnen Pflanzen sein, dio durch konventionelle ZAchtungs- 1nd Optimierungsmethoden oder
schuterechte schitzbaren oder micht schilizbaren Pflanzensorten. Unter Pflanzenteilep sollen alle
oberirdischen und unterirdischen Teile und Orgaoe der Pilanzen, wis Spross, Blatt, Bldte und Wurzel
verstanden werden, wobei beispielhaft Blatter, Nadeln, Stingel,- Sttinme, Blitten, Pruchtkfirper,

. FrﬂehbmdSmmmenh.Knoﬂmdebmemfg:ﬂl&tm Zis deii Pflanzenteilen
~3s~mgehmmmnnmmwmﬂmmvmmm¢mmsm

 liige, Knollen, Rhizome, Ableger und Samen.

-
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Dimﬁnmpmnehmamgdarﬂmmdrmmmﬂeﬁtdmwmuwm
oder durch Binwirkung suf deren Umgebong, Lebensraum oder Lagerraum nach den fiblichen
Behandhmgsmethoden, z.B. durch Teuchen, Sprithen, Verdampfen, Vernebeln, Streen, Aufiireichen
und bei Vermebrungamaterial, insbesondere bei Suinén, Weitechin durch ein- oder mebrachichtiges
Umllﬂ]]m. - ) L

. . Im Materialsclmtz lassen gich die erfindungsgemilBen Stoffe zum Schutz von techmischen Materialien

10

e .::‘ .

i 1.5.:»:'=

: . gegen Pefall und Zersttirang durch unerwinschie Mikroorganismen einsetzen.

UhumumhﬁaiunhmmuhﬁuyﬁuihnvndhgmduiZmunmmmhnu;mhhmbaﬂbhﬁmahﬁnnzu
*wmﬂtnmdhjﬁrﬁu\knwnmmghndﬁﬂhﬁhﬁktﬁnnﬂ&vnnknshd.qummmmheknmun

. uwh@xmohhuﬁﬂ&mﬂﬁeQWdaaﬁn&mggndﬂo‘ﬁﬂwhﬁbvurnﬂndﬁdh:\ﬁﬂmknmsodr
s Jizguﬁhﬂnlsﬂlhﬂhtvmnkpsdnglﬂdmtﬂﬁylsﬁm;Phphrundlﬁu&n;1kuﬁﬁu;1:&=;lnﬂg

Anstrichmitte] und Kunststoffartike, Kfihlschmicistoffo und andére Materialien sein, die von Mikro-
.organismen befillen. oder zerpetzt werden-kiisnen. Fm Rabmen der-z schittzenden Materialien scien

. . aughy Teile von Produktionsenlagen, -beispislsweiss Kihlwasierkrefiltufe, generst, die durch
- ;$-V@nﬂhmgxunhﬁhumgnﬁnmnﬁuﬁhﬂ*ﬁﬁinnhnk&mumhmlh@mnnd:vmﬁqmmknﬂh

Mmmwmmmmmmm
. Leder, Holz, Anstrichmitte]; mmmmwmmmpﬂmmm

zo.kbunmknhmmumgﬂmm

T e L Lt Wm oy
; o I .

o !

i aAthommm. die einen Abban oder eitie Verlnderung der technischen Materialien bowirken
Tl -‘-_:-i----,m'llﬂ_l.,-lﬁm- beispiclsweise Bakferien,. Pilze; Hefem, Algen und Schleimdrganismen g t

Ty

- 1+ Vorzugsweise wirken diec erfindungsgemiiBen Wirkstoffe gegen Pilze, insbesandere Schimmelpilze,

‘25,...+ holzverfitbende und: holzzmrsitirende Pilze (Basidiomyceten) sowie' gegen Schieimorganismen und

.t h

- Algens

T v'-'ij

Esﬁmmbqudmmmphﬁkunqpnuuwndu1ﬂhpmknChMumyngummnt

“Juﬁﬂﬂﬂmﬂmuuunnnaunmg

!hnuﬂnudmn;vnnAuudhukhmnpmmﬂmn.
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Sclerophoms, wic Solerophoma pityophila,
Escherichia, wic Escherichia coli, .
Punhmmme?naﬂmmsmgmm, - v

Eigenschaften in die fiblichen Formmlienmgen fberfibrt werden, wie L8sungen, Emulsionen,
Suspensionen, Pulver, Schilume, Pasten, Granulate, Aerosole, Feinstverkapselungen in polymeren
Stoffen und in Hllmassen fiir Seetgut, sowie ULV-Kalt- und Warmmebel-Formulierangen.

Diese Formulierungen werden in bekennter Weise hergestallt, z.B. dirrch Vermischen der Wirkstoffe
mit Streckmiticln, also fMlsgigen LOsungamitteln, unter Druck stehepden verflissigten Gasen
und/oder festen Trilgerstoffen, gegebenenfalls unter Verwendung von oberfifichenaktiven Mitteln,
also Emulgiermitieln und/oder Dispergiermitiein und/oder sobsimerzengenden Mittein. Im Falle der
Bemtzmg von Wasser als Streckmitted kiionen z.B. such organische Lieungsmitie] als Filfiloomgs-
mitte] verwendet werden. Als fifssige Lasungsorittel kommen i Wesentlichen fifrage: Aromaten,

. 'wie Xylol, Toluol oder Alkylnaphthatine, chlocierte Aromaten oder chlorierte aliphatische Kohlen-

wasserstoffe, wie Chlarbenzole, Chilorefitylene oder Methrylenchlorid, aliphatische Kohlexrwasser-
stoffe, wis Cyclohexan odor Puraffine, zB. ErdSlfraktionen, Alkshole, wie Butanol oder Glycol
sowic deren Ether und Ester, Ketone, wie Aceton, Methylethylketon, Methylisobutylketon oder
Cyclohexanon, stark polare Lasmpsmitie], wic Dimethytformamid imd Dimethylsulfaxid, sowio
Wasser. Mit verfitasigten gasfwmigen Streckmitteln oder Triigerstoffen sind solohe Fiissigkeiten

+ gemeint, welche bei normaler Temperator und unter Normalidruck ‘gasftfrmig sind, z.B. Aerosol-

feste Trigerstoffo kommen infrage: B, natiirtiche Gesteinsmehle, wie Kaoline, Tonerden, Talkum,
Kivide, Quarz, Altapulgit, MontmeriTlonit oder Distomeenerde und synthetische Gesteinamekile, wie
hochdisperso Kicselsiure, Aluminimanid und Silikate. Als fosts Trigerstoffe fir Granulate kommen
infrage: %B. grbrochenc und finktionierte natiirliche Gesteine wie Calcit, Bims, Marmar, Sepiolith,
Dolomit sowie synthetische Granulate aus anorganischen tnd orgsnischen Mchlen sowie Gramlate
&8 organischem Misterial wie Sigemeh), Kolomuseschalen, Masiskolben und: Tabakatingel. Als
Emmigatoren, wie Polyoxyethylen-Fettsiureester, Polyoxyethylen Fettalkoholether, zB. Alkyleryl-
giermittel kommen infrage: z.B. Lignin-Sulfitsblsugen tmd Methylcellnfose.

(
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Es kitmen in den Formuiliemmgen Haftmitte] wie Carboxymethylcellulose, nl!ﬂrhnheundlynthe-
tische pulverige, kfmige oder latexfirmige Polymere verwendet werden, wie Gummisrabicum,
Polyvinylalkohol, Polyvinylacetat, sowic natiirliche Phospholipide, wie Kephaline und Lecithine, und
mmmwwwmmmmmwmem

5o~
%.

: nmmm&wwwu,:ﬁ.%ﬁwpmmm

organische Farbstoffe, wi¢ Alizarin-, Azo- 1nd Metaliphthalocysninfarbetoffo und Spurennihwstofte,
wie Salze von Risen, Mangsn, Bor, Kupfer, Eobatt, Molybdin und Zink verwendet werden.

Die Formmulierungen. enfhalten im allgemeinen zwischen 0,1 und 95 Gewichtsprozent Wirlestoff,
vorzugsweise zwischen 0,5 und 90 %.

Die erfindmgsgemiiBen Wirkstoffe kfnmen als solche oder in ihren Fommlieromgen such in
verwendet werden, um 50 zB: das Wirkimgsspekinun zu verbreitern oder Registenzentwicklumgen
vorzabeugen. Fn vielen Fillen echillt man dabei synergistioche Effekte, dh. die Witkeemkeit der.

e ._.-.Mgmmm&e-wwww-

.Fllngil.‘ldo::-

2-Phenylphenol; - &Hmhuxychmolmstﬂﬁt Acibenzolar-S-methyl; Aldnntrph. Amxdoﬂumd; Am-
propylfos; mmmmmmmmn

.. Benodanil; - Benomyl; Benthiavalicarb-isopropyl; - Benzzimacril; Benzamacril-isobutyl; Bilanafos;
... ., Binapacryl; Biphenyl; Bitertanol; Blasticidn-S; Bromuconezole; Bupirimate; Bufhiobate; Butylamin;

Calcium polysulfide; Capsimycin; Captafol; Captan; Carbendazim; Carboxin; Carpropamid; Carvo-
ne; Chinomethionst; Chlobenthiazone; Chlorfenszole; Chloroneh; Chlarothalonil; Chlozolinate; Clo-
zylagon; Cyazofumid; Cyfhufenamid;. Cymoxanil; Cyproconazole; Cyprodinil; Cyprofuram; Dag-

' . gerG; Debacarb; Dichlofluanid; Diolilone; Dichlorophen; Diclocymet; Dislomezine; Dicloran;

30

conazole; Dinicanazole-M; Dinocsp; Diphesrylamine; Dipyrithione; Ditalimfos; Dithianon; Dodine;
Drazoxolon; Bdifenphos; Epoxicanazole; Ethaboxam; Ethirimol; Etridiszole; Famoxadone; Fenami-
done; Fenapenil; Fenarimol; Fenbuconazole; Fenfurem; Fenhexamid; Fenitropan; Fenoxapil; Fenpi-
clonil; FWFMFMMMWM
Flumarph: thmmdﬁ;»Fhmtrobm.tEMnmle, l‘lmpmmdol. Flunlmlu; Flusulfrnide;

¢35, Fhutalguil; .Flukmfol.-Folpet; Fosétyl-AL»Fosetyl sodium; Fuberidainile; - Purilicxyl; < Purametpyr;

wmmwmnmww
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hnbmlqlmhochﬁneﬁnmhnhmdheﬁ(ﬂbaﬂ;lodomb;lpmmhﬂ;mbmfos
Mancazed;, Mmeb; Meferimzone; Mepanipyrim; Mq:mn'l Md:ll::yl. Metalaxyl-M; Meiconazole;
Methasulfocart; Mefifiraxam; Metiram; Mellnnmoﬂrol:tm.Mehmlﬁ:vnx, Mildiomyein; Myclobuta-
nil; Mydomlm,Ndmym,Mwhfm,MwLNmﬂmNmLOﬁmu;
Orymastrobin; Oxadixyl; Oxolinic acid; Oxpocanazole; Oxyu:bm Oxyfenthiin; Paclobutrazol;
Pefurazoste; Penconazole; Pencycuron; Phosdiphen; Phihwlide; Picoxyatrobin; Piperaling Polyoxins;
azole; Propineh; Proquinazid; Prothioconszole; Pyraclostrobin; Pyrazophos; Pyrifencs Pyrimethanil;
Pyroquilon; Pyroxyfir; Pyrrolnitring; Quinconazole; Quinoxyfen; Quintozene; Simeconszole; Spi-
roxamine; Sulfuor; Tebuconazole; Tecloftalam; Tecnazene; Tetcyélacis; Tetraconezole; Thinbenda-
2ole; Thicyofen; Thifhwzamide; Thiophanate-mefhyl; Thiram; Tioxymid; Tolclofos-methyl; Tolylfhu-
Trifloxywtrobin; Triftunizole; Triforine; Triticonazole; Uniconazole; Validamyein A; Vinclozolin;
Zineh, Ziram; Zoxamide; (28)-N-[2-{4-{[3-(4-Chlorphenyl)-2-propinyTjoxy]}-3-methoxypheayl]-
ethyl]-3-methyl-2-[(methylsulformyl)amino}-botanamid; 1{1-Naphthaleayl)-1H-pyrrol-2,5-dion;
23,56 Tetrachlor-4-(methrylsulfinyl)-pyridin; 2-Amino-4-ractryl-N-pheniyl-5-thisrolosrboxamid; 2-
Chlor-N-(2,3-dilydro-1,1,3-trimethyl- 1H-inden-4-yf)-3-pyridincarboxsmide; 3,4,5-Trichlar-2,6-pyri-
dindicarbonitril; Actinovate; cis-1-(4-Chlarphenyl)-2-(1H-1,2 4-trinzol-1-yT)-cyclobeptenol; Methyl
1-(2,3-dihydro-2,2-dimethyl-1H-inden-1-yI)-1H-midazol-5-carboxylat; Monokatiunwcarbonat; N~(6-
Methaxy-3-pyridinyl)-cyclopropancarboxamid;  N-Butyl-8<(1,1-dimethylethy)-1-oxaspirof4.5]de-
tan-3-amin; Natriumtetrathiocarbonat; sowie Kupfersaize und -zubetreitungen, wic:Bordeaox mix-
ture; Kupferhydroxid; Kupfernaphthenat; Kupferoxychlorid; Kupfersulfat; Cuftaned; Kupferoxid;

Bakterhide:

Bronopol, Dichlorophen, Nitrapyrin, Nickel-dimethyldithiocarbamat, Kasugamycin, Octhilinon,
Furancarbonsiure, Oxytetracyclin, Probenazol, Streptomycin, Tecloftalam, Kupfersulfit und andere
Kupfer-Zobereitungen.

Inseltizide / Akarizide / Nemsatizide:
Abemectin, ABG-9008, Acephate, Acequinocyl, Acetamiprid, Acetoprole, Acrinathrin, AKD-1022,
AKD-3059, AKD-3088, Alsnycarb, Aldicart, Alqmub, Allethrin, Allethrin |R-isomers, Alphs-

. .Cypermethrin (Alpbamethrin), Amidoflumet, Aminoverti, Amitfie;- Avecniotis, AZ-60541, Aza-

baczi Bacillus sublilis, Bacillus fturingiensis, Bacillos thurt . MiﬂEG"MB iThus

m b
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45 .
thuringiensis strain’ GC-91, Bacillus thuringiensis strain NCTC-11821, Baculoviren, Besuveria

. Bets-Cypermefhrin,” Bifenszate, Bifenthrin, Bmapnn’yl, Bioalletbrin, Bioallefirin-S-cylopeatyl-

isomer, Bmeﬂnnmneﬂmn. Biopermethrin, Bioreamethirin, anﬂurun, BPMC, Bmfmpm:, Bromo-
phos-cthyl, Bromopropylsie, Bromfenvinfos (-methyl), B'I_'G-504 BTG-505, Bufencarb, Buprofezin,
Butathiofos, Butocarbaxim, Butoxycarbioxim, Butylpyridsben, Cadusafos, Campbechlor, Carberyt,
Carbofuran, Carbophenothion, Carbosulfun, Cartap, CGA-50439, Chinomethionat, Chlordens, Chlar-
dimeform, Chloethocarh, Chlorethoxyfos, Chlorfenspyr, Chlorfenvinphos, Chlorfluazuron; Chlorme-
phos, Chlorobenzilate, Chloropicrin, Chlamroxyfen, Chlorpyrifos-methyl, Chlarpyrifos (-efhyl),

Cyanophos, Cycloprene, Cycloprothrin, Cydia pomonells, Cyfluthrin, Cyhalothrin, Cyhexatin, Cy-
permethrin, Cyphenothrin (1R-trans-isomer), Cyromazine, DDT, Deltamethrin, Demeton-S-methyl,
D S methylsulphon, Diafenthi Dislifos. Diazi Dichlofenthion. Dict] Dicoful,
Dicrotophos, Dicyelanil, Diflubenzuron, Dimethoate, Dimethylvinphos, Dinobuton, Dinocap, Dino-

-« tefuran, Diofenolan, Disulfoton, Docusat-sodium, Dofenspyn, DOWCO0-439, Eflusilanate, Fmna-
- . mectin, Emamectin-bénzoste, Empenthrin (IR-isomer), Endosulfin, Entomopthom spp., EPN, Bsfen-

.20 -

-25

valerate, Ethiofencarh, Ethiprole, Ethion, Bthoprophos, Etofenprox, Btoxazole, Etrimfos, Famplur,
Fenamiphos, Fenazaquin, Fenbutetin oxide, Fenfluthrin, Fenitrothion, Fenobucarb, Fenothiocarb,

.Fenoxacrim, Fenoxycarb, Fenpropathrin, ‘Fenpyred,: Fenpyrithrin, Feopyroximate, Fensulfothion,

Fenthion, Fentrifanil, Fenvalerate, Fipronil, Flonicamid, Fluacrypyrim, Fleazron, Flubenzimine,

. qumqhhnmﬂwdmﬂwyﬁhgﬂufm&h,ﬁufmmmmmw

Flupyrazofos, Flutenzin (Flufixizine), Fluvilinate, Fonofos, Formetanate, Formothion, Fosmethilan,

. Fosthiazate,- Fubfenprox (Fluproxyfen), Furathiocarb, Gamma-HCH, Gossyphire, Grandlure,
.. Granuloseviren, Halfenprax, Halofenozide, HCH, RCN-801, Hepteophos, Hexsfiumuron, Hexy-

thizzox, Hydramethyinone, Hydroprene, IKA-2002, Imidacloprid, Imiprothrin, Indoxacarb, Jodofen-

. phos, Iprobenfos, Isazofos, Isofenphos, Isoprocarb, Isoxathion, Ivermectin, Japonilure, Kadehrin,

+ + Kernpolyederviren, Kinoprens, Lamba-Cyhalofhrin, Lindane, Luftnuron, Malathion, Mecarbem,

. Mesulfenfos, Metaldelyd, Metam-sodium, Metbacrifos, Methamidophos; Metharhizium snisoplise,

30

Metharhizium flavoviride, Methidathion, Methiocarb, Methomyl, Methoprene, Methoxychlor,
Methoxyfenozide, Metoloarb, Metoxadiazone, Mevinphos, Milbemectin, Milbemycin, MKI-245,
MON-45700, Manocrotophos, Moxidectin, MTI-800, Naled, NC-104, NC-170, NC-184, NC-194,
NC-196, Niclosamide, Nicotine, Nitenpyram, Nithiszine, NNI-0001, NNI-OIOI NNI-OZSB NNI-

%

9768, Novahwon, Noviflummwon, OK-SIOI, 01-5201" 01(-9601...01‘-9602. 0K-9701 01(-9802, Do

mmb,omno:ymmnmwﬁmmmmmﬂw'

(-ethyl). Permethrin (cis-, trans-), Petrolenni, PH-6045, l’lmoﬂmn (1R-irans isomer), Phenthoate,
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Pirimiphos-methyl, Pirimiphog-cthy], Prallethrin, Profenofos, Promecarb, Propaphos, Propargite,
mettrin, Pyrethrum, Pyridsben, Pyridalyl, Pyridaphenthion, Pyridathion, Pyrimidifen, Pyriproxyfen,
Quinalphos, Resmethrin, RH-SMS Ribavirin, RU-12437," RU-!SSZS 8421, S-1833, Salithion,
Sebufos, S1-0009, Silafinofen, Spinosd, Spirodiclofen, Spiromesifen, Sulfluramid, Sulfistep, Sulpro-

. fos, 8ZI-121, Tan-Fluvalinate, Tebufenozide, Tebufenpyrad, Tebupirimfos, Teflubenzuron, Teflu-

thrin, Temephos, Temivinphos, Terbam, Terbufos, Tetrachlorvinphos, Tetradifon, Tetramethrin,
Tetrametirin (1R-isomer), Tetrasul, Theta-Cypermethrin, Thiscloptid, Thiamethoxem, Thisprosil,
Thuringieasin, Tolfenpyrad, Tralocythrin, Tralomethrin, Transfhuthrin, Trisrathene, Triazamate, Tri-
Veniliprole, Verbutin, Verticillium lecanii, WIL-108477, WL-40027, YI-5201, YI-5301, YI-5302,
XMC, Xylyloarb, ZA-3274, Zeta-Cypermethrin, Zolaprofos, ZXI-8901, die Verbindung 3-Methyl-
phenylqropylcarbamst (Tsumacide Z),’ dic Verbindung 3-(5-Chlor-3-pyridinyf)-8-(2,2,2-triffuor-
ctiryT)-8-azsbicyvlo[3 2. 1Joctan-3-carbonitril (CAS-Reg-Nr. 185982-80-3) und das entsprechende 3-
endo-Tsomere (CAS-Reg.-Nr. 185984-60-5) (vgl. WO-96/37494, WO-98/25923), sowie Priiparate,
welche insektizid wirksame Pflanzenextrakie, Nematoden, Pilze oder Viren enthalten.

Auch cine Mischung mit anderen belannten Wirkstoffen, wie Herbiziden oder mit Diingemitteln uod
‘Wechshunsregulatoren, Safener bzw. Semiochemicals ist mdglich.

DeilOber hineus weisen die erfiodungagemBiBen Verbindungen der Formel (I) such sehr gute
sntimykotische Wirlomgen auf. Sie besitzen ein sehr breites sntimykotisches Wirkungsspekiram,
insbesondere pegen Dermatophyten wnd Sprosspilze, Schimmel und dipbagische Pilee (zB. gegen
Candids-Spezies wie Candida albicans, Candida glsbrita) sowie Epidermophyton flocoosum,

Trichophyton mentagrophytes, Microsporon-Spezies wie Microspoion camis wnd andouinii. Die

. Anficihiung dieser Pilze stellt keinesfalls cine Beschriinking-des exfassbaren nrykotischen Spektrums

dar, sondern hat mur erliuternden Charakter.

Die Witkstoffe kbmnen als solche, in Form ihrer Formulierungen oder den daraus bereiteten

mmmqmepummpumm&mmsm@m Pasten, 10sliche
mwmmwmnemmmmmm

r.-35, -Wﬂne,z.B.dm:thBm. Vespritzen, Vemprithen, Verstreuen, Verstfiuben, Veérschiumen,

o Bes&unhmmw.ﬂntﬂmumﬂghch,denhhﬁemchdehvldechﬁhm”

g, w
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10-

47
mhhgmodudieWniﬂnﬂinbuaihmgddudeﬁhhﬁsthdeodmmhjﬁmEu'
hmaunhdusmderl’ﬂmbelmdeltwudm.

BamEmnizduuﬁndmmunlﬂmthbﬂethmsmﬂekadmAufwmdmmgmpmch
Amlihhmmtmnuhlbmugtﬂhmhuchuvmtwuﬂm.BuduBebmﬂlmgm
PﬂmbﬂmhegmdeuEwmdmmgmanhhﬂ'mdlgunmﬂnmo,lmd
10.000 g/ha, vorzugaweine. zwischen 10 und 1.000 g/he. Bei der Santgutbchandhmg liegen die

- Aufwendmengen an 'Wiskstoff im allgemeinen zwischen 0,001 und 50 g pro Kilogramm Saatgut;

vorzugsweise. zwischen' 0,01 und 10 g pro Kilogramm Sastgut. Bei der Behandhung des Bodens

‘hiegen die Aufwsndmengen sm Witkstoff im allgemeihen zwischen 0;1 und 10.000 g/ha,

.: » ° vormgsweise zwischen 1 und 5.000 g/ha-

. - .-'Wie bereits oben erwilhnt; kifinen erfindungsgemiB alle Pflanzen und deren Teile behandelt werden.

15.

..-_PﬂmmﬁmwwingmTahbehnddth-ehawdumbemm.ﬂmm i fen
m-mmdrﬂum.'ﬁﬂﬁmmnhj“muﬂ 3 benenfalls in

'~..29'.--.

KombmahmmthmvmhmﬂmMeﬂ:odmahhmwwdm(GmehaﬂyMod:ﬂedO:m)\md
dumTeﬂebelnnde.lt.DerBegnﬂ Teile" tew. Teile van Pflanzen™ oder ,Pilmzenteile wurde
obmu‘lllmt. e, et .ot LT .. ) .

- Y I
L

25

Besonders bevarzugt werden * crfindungsgemil8 Pfinnzen ‘der: jeweils handelsfiblichen oder in
Gebrauch befindlichen Pflanzensorten bebandcit, Unter Plianzznsocten versteht mian Panzen mit
mmﬂmnhﬂm@.ﬁuﬂ'),ﬁemﬂdmchhnvuﬁmﬂelﬂnhhmg,&mhmmgmmodw
. durch rekombinante DNA-Techniken gezfichtet worden sind. Dies kiinnen Sorten, Rassen, Bio- und

L

- Je_mmmmm.-rﬂ-mmsmmwwm

“ Klima, Vegetationspeziode, Emihrung)® kinen durch dic erfindungsgemiiBe Behandhing euch

30- .

r

fberadditive (,synergistische®) Effekte auftreten, So sind beispielsweise erniedrigic Aufwandmengen
tnd/oder Erweitenmgen des Widamgaspektroms und/oder cine ‘Verstirkung der Wirkung der

. aﬁn&mygemlﬂvmdbumeﬂbmdlﬁﬂ:meuPﬂmnhnﬂmﬁrh&hthm

gagmﬂbuhohmodemednnganpanhnm,uMbbTolﬁngeglimheuodnm_

e+, Walggie b Wmnmm u:laclﬂnrte&nb.newhhmgmgdukmfa,
.';3§=;.mwmwwmmwkwmm o

i mdloduBube:ﬂmkmtduEnﬂmoduhemﬂgheb.dedmeugmﬂmhm'
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erwarienden Effekie hinansgehen.

Zudmhvamﬁc&&mpgmﬂﬂmhhnﬂch&nmwmmm)
Pflanzen bzw. Planiensorten gebtren alle Pflanzen, die durch die gentechnologische Modifikation

schaften (. Traits) verleilt. Beispicle fir solche Bigensthafien sind besseres Planzenwachstom, .
. erhibte Toleranz gegentiber hohen odar niedrigen Temperaturen, echéhte Toleranz; gegen Trocken-

heit oder gegen Wasser- bzw. Bodensalzgehalt, erhdhte Blifhleishmg, erleichterts Emte, Beschleuni-
gung der Reife, hithere Broteeririige, hhers Qualitiit und/oder hifherer Emihrungswest der Emtegiro-
dukte, hithere Lagerfithigkeit wnd/oder Bearbeitbarkeit der Emteprodukte. Weitere vnd besonders
hervorgehobene Beispiele fiir solche Eigenschaften gind eine erhShte Abwehr der Pilanzen gegen
tierische und mikrobielle Schidlinge, wie gegeniiber Insekten, Milben, pflanzenpathogenen Pilzen,
‘Bakterien und/oder Viren sowie cine erhihie Toleranz der Pflanzen gegen bestinmite herbizide Wirk-

- stoffe. Als Beispiele- transgener Pflanzeh - werden -die. wichtigen Kulturpflanven, wic Getreide

(Weizen, Reis), Mais, Soja, ‘Karioflel, Banmwolle,  Tabak, Raps sowic Obsipflanzen (mit den
Frtichten Apfel, Bimen, Zitrasfrichten .und Weintrmniben). erwiihitt, ‘wobei Mais, Soja, Kartoffel,
Bauiwolle, Tabak und Raps besonders hervorgehoben werden. Als Higenschaften (, Traits) werden
besonders hervorgehoben die echihie Abwehr der Pflanzen egen Insekien, Spinnentiere, Namatoden
und Schnecken durch in-den Pflanzin entstchende Toxine, insbesondero soiche, die durch das
genetische Mitexial aus Bacillus Thuringiensis (zB. durch die Gene CryIA(s), CryIA(), CrylA(c),
CrylA, CryllIA, CryIiIB2, Crydc Cry2Ab, Cry3Bb und CryIF sowie deren Kombinationen) in den
Pflanzen erzeugt werden (im folgenden "Bt Pflanzen”). Als Bigenschafien (,Traits®) werden such

.besonders hervorgehoben dic erhiihte Abwehr von Planzen gegen Pilze, Bakierien und Viren durch

und entsprechend exprimieite Proteine und Taxine. Als Eigenschaften (,Traits*) werden weiterkin
bumdqlhﬂmgdlobmieuhbhuTohmdﬁPﬂmmbumendm“ﬁt-

" stoffen, zB. Imidezolinonen, Sulfonylhamstofien, Glyphosute oder Phosphinotricin (zB. "PAT"-

Gen). Dic jewrils die gewlinschten Eigenschafien (, Traits”) verleihenden Gene konen such in Kom-

.binationen miteinander in-den transgenen Pflanzen vorkommen Als Beispicle fitr "Bt Pflanzen®

seien Maissarten, Baumwollsarten, Sojasorten und Xartoffelsorfen genamnt, die unter dan Handelsbe-
zeichnungen YIELD GARD® (z.B. Msis, Baumwolle, Soja), KnockOut® (zB. Mais), StarLink®
(z.B. Mais), Bollgard® (Banmwolle), Nuocoton® (Baumwolle) und NewLcaf® (Kartoffel) vertricben
werden. Als Beispicle fir Herbizid tolerants Pflanzin scien Maissocten, Baumwollsorten und Soje-

- sorten genannt; die-untér.dén Hatidelsbeshicliltigén Rendup Reidy® (Tolermnz gogen Glyphosste
+%:H; Mais; Bsuinwolle; Sojs), Liberty. Link® (Tolersnz- gegen Phosphinotricin, zB. Reps), IMI®
* (Tolermz gegen Imidazolindne) vod STS® (Tolesin gegen Sulfonythemstoffe 2.B. Mais) veriricben

s maeur o il
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werden. Als Herbizid resistente (konventionell auf Herbizid-Tolesnz geziichirts) Pllanzen seien
anch die unter der Bezeichnung Clearficld® vertriebenen Sarten (z.B. Mais) erwillnt. Selbstverstind-
mende Pllanzensorten mit diesen oder zukiinflig entwickeltén genetischen Eigenschaften (, Traits*).

memmmmmmwﬁmvmmh
allgemeinen Formel (J) bzw. den erfindugsgemfifen Wirkstoffnischungen behandelt werden. Die
bei ‘den Wirksioffen hzw. Mischungen oben sngegebenen Vorzagsberoiche gelten such fitr die
Béhandlung dieser Pianzen. Besonders hervorgehoben sei die Pflanzesibehandhmg it den im
vortiegenden Text speziell anfgefibrien Verbindungen bzw. Misclungen, -

Die Herstelhung und die Verwendung der erfindungsgemiBen Wirkstoffe geht sus den folgenden
Beispiclen hervor. C

.
. .1 . .

" : "~ } v .o LY T TR .
T T P O Ty U ._.ﬂ*\.,.:_'.‘:'!f__!'i','_,: - .
. v ....ll-,'-‘l.l'....-..'.-...a PR RS N L W R ]

I T, e At

wOE DRV Mg T R e s o

. [ - " HE - - rul .
. oakab B e T . . .
e

- R
e
.

» oy



- ARt WPURE WUV

Hexstellangsbeivpiele

&

150 mg (0,87 mmof) 2-Diffuormethyl-benzoesiiore, 139 mg (0,73 mmol) 2-(1,3,3-Trimethyl-butyl)-
pbenylamin, 188 mg (1,45 mmol) NN-Diisopropylethylsmin und 508 mg (1,09 mimof) Brom-
tripyrrolidinophospboninm-hexatlucrophospbat wurden in 8 mi Acetonitril 18 h bei Reumtemperatur
gerlhrt. Das Gemisch wurde mit 10 ml Essigsturecthylester/Wasser 1:1 versetst, die organische
Phase abgetrennt vnd mit 10 m] gesAttigter Ammonitumchlorid-Lsong md. anschlicBend mit 10 ml
Wasser gewaschen. Abtrennen, Einengen und Trocknen der orgamischen Phase Lieferte 810 mg
Robprodukt. Nach stulenchromstographischer Reinigung Uber Kieselgel 60 mit Petrolether/Bssig-
shurcethylester-Gemisch 10:1 bis Bssigsfureethylester wurden 250 mg (97,9 % der Thearie) an 2-
Difluormethyl-N-[2-(1,3,3-trimethyl-butyl)-phenyl}-benzantid [TogP (pH 2,3) = 4,38] erhalten.

Beisgil 1

Amlog Beispie]l 1, sowie entsprechend den Angsben in der aligemeinen Beschreiung der
eafindungsgemiiBen Herstellverfalwen (a) bis (1) wurden auch die in der nachsiehenden Tabelle 1
genannten Verbindimgen der Formel (I) erhalten:

Tabelle1
HF; _ gl
R
@

R® 4 Ly
. |z JE’ ‘IR R IR [logP
1 [1,33 Trimethylbutyl * B E EE |
4Cllor3fopbenyt | [H [|B [ [B e
3 3,4-Dicblorphenyl B EEBE ps
4-Chilor-2-mefhylpheny] BB [E|E jaos
5 [1,3-Dimethylintyl | | 411
{6  |4-propoxyiminometylphenyl B [H [B [H [H J427.
7  JA-isopropoxyiminomethylphenyl H 424
8 [3-Chlor4-trifluormethylpbenyl [H B [H [H [3.85

—
-m- -ﬂ- -
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der e dey el

HF, o
OH {@\-1); ' _'

Schritt 1:
ZumMmgmﬁOngD%mel—bmmhﬂmSOOmLDﬂﬂmﬁhmwmﬂem
Rnh:memelbslmgmﬂGmLofDAST([lehylmmo]sulﬁrtnﬂumd)msomL
mmmmmmzmmnmmnmmm@mm
fﬁrlﬁsumdmgn'nht. o

memmmmwmwwmmm
whdt”ﬁg(ﬁ%duﬁcme)mz—mﬂummyl-bmmﬂmgehm(hﬁmp&hmndm
M‘_"ﬂ‘ls‘_‘)_ i

I L

Schrnt 2:

L
Bmelﬁﬁmgmm,og(lw mmol) Z-Diﬂuomeﬂ:lyl-bmuﬂm'mﬂml. 4%13=' Nttmnlluge
wmdcﬁShmdmmhRﬂnkﬂuuaintzt.DnsRuhmgmnhmdemmeﬁupunﬁr

Lo ngmmmmtmmmmmmmmmm

abgesmgt und getmcknet. Mnn uinelt 19.3 g (58 '5& der'l‘heme) m }Dﬁhmmeﬂw!-bmm n

" Formmwuﬂm]"mwﬂ‘u(hﬁumspdmm [M+l]=l73)

20

30

DleBummmgdﬂmgesdwmmth-WmublggegmlﬂEBC-Dnmwmal Anan.AB

mmcmmmmummmm)mquc 18).
Tempanhr43°C. ' .
Hluenten fir die Bestimnumg fm ssuren Bereich (pH 2,3): 0,1 % whsarige Phospharsiure, Accto- °
.nihil;lhmﬁratﬁmtvmlo%heimihﬂbium%wﬁl.

Die Eiclung erfolgts mit unverrweigten Alken-2-onen (mit 3 bis 16 Kohlenstoffatomen), derei
LogP-Werte belannt gind (Bestimmung der LogP-Werte anhand der Retentionazeiten durch lineare
Interpolstion zwischen zwei sufeinanderfolgenden Alkanonen). -
thmbdam:x—WertewmdmanHmdduUV—SpeHrmmZOOmbuMmmdenm
dauhmnﬂogmphsuhm&gnﬂemﬁelt.
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Anwendumgsbeispiele
Beispiel A
Botrytis - Teat (Bohne) / protektlv
LSsungsmittel : 24,5 Gewichtstcile Aceton
24,5 Gewichtsteile Dimethyleoetamid

Broulgator : 1 Gewichtsteil Alkyl-Aryl-Polygiykolether

Zur Herstellung einer zweckmil8igen Wirkstoffzubereitung vermischt man 1 Gewichisteil Wirkstoff
mit den angegebenen Mengen LOsungsmitie]l und Emmilgator wnd verdimt das Konzentrat mit

Wassér auf die gewlinschie Konzentration. ¢

Zur Priffung suf protektive Wirksamkeit werden junge Pflanzen mit der Wirkstoffzubereitung in der
wﬂMWN@M@WMmﬁ*BﬂZ
mwmmmmmmm«mmm
mdnunbgedtmbthmuhaZO’Cmleﬂ%rdnﬂmhﬁﬁamhﬁghﬂmfgﬁnﬂt

zragamchdu'mbm.ﬁmwfdme Gmde'daﬁera'nsﬂecmaufammmww&u.m

‘ bedaMO%mthmgsirid,dadmmmdummoﬂemh;nathmdenhmygnd

mlw%wmmnmmm

T diésem Test zeigen 2.B. dic Vrbinétungen N 3 und 4 der Horsellimgabeisgicle (vgl. Tabelle 1) (

bumAuﬁwmdmgnmSOOglhnW‘nhmg!gndm%%odubm

pegr pe— - )

-~
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Beispiel B
Puccinin-Test (Weizen) / protektiv
Lbsungsmitte]: 25. GmclﬂsteﬂeN,N-Dmed:ylmemd
" Emmulgator: 0.6 Gewmlﬂ:lnildﬂkyhylpolyglybleﬂﬂ

mhmﬁmmlmmmmmmmduwm

Wasser auf die gewiinschte Konzeniration,

: ZuPr&ﬁmgmfprotakhveWMmhﬁwuﬂmmgePﬂmmﬂdathbﬂhhumhmgmdu‘

N wmm—nmmmmuwmmmmm

B M

25

.. .-.mxmmmwmmemmnmﬂmbmmePﬂmmvmﬂmmwShmdmbu
. 15.

- 20°Cund 100 %rdmhmnhhglmtnlmlnhmmbme

mePﬂmwudmdmmGewlchshamhamemmwmu.m‘Cmdm

s 1mmmm80%wtmmmmmmw

N ¥

lommwmnmmmmmwo%mwumgmdu
dmmgmduxmtoﬂemhmcht.wlhrmd-wmwm loo%bedeutet. dass kein

Beﬁllbeo‘banhlntwnﬂ. Tt e e

N L TR RULLEOR

IndxeamTestmgmz.B ttherbmmmgNr.S dﬂ'Hermlhmgsbe:spmlc(vgl Tabeﬂel)bum
Mmswwmwmmmmo%
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Beispiel C
Sphmtheu—T.ut(Gurlne)lpmtﬂdiv

Losungsmitsel: 49. Gewichtsteile N, N - Dimefhylformamid

Zur Herstellung einer zweckmiBigen Wirkstoffrubereiturig vermischt man 1 Gewichisteil Wirkstoff
mit den sngegebenen Mengen Ldsungsmittel und Emulgator und verdfiont das Konzentrat ‘mit
‘Wasser auf die gewlinschie Konzentration.

.m&mmmwwwtwmm.wm-mwwm

stoffzbercitmg in der angegebenen Aufwandimenge, 1 Tag nach der Behandhmg werden die

. Pflanzen mit eincr. Sporensuspension von Sphaerotheca fuliginea inokuliert. AnschlisBend werden

dio Pflanzen in eineni Gewlichshaus bei 70 % relativer Luftfeuchtigheit und einer Temperatur von
23°C aufgestellt.

.7 Tuge nach dex, Fnokulation erfolgt die Answertung. Dabei bedeutet 0 % ein Wirkungagmd, der

demjenigen der Kontrolle entapricht, withrend ein Wiskungsgrad vom 100 % bedeutet, dass kein

In diesem Test zeigen £B. die Verbindimgen Nr. 3 vnd 5 der Herstelhmgsbeispiele (vgi. Tabelle 1)
bei eiper Aufwandmenge von 750 g/ha einen Witkumgsgrad von 100 %, die Verbindung Nr. 4 von
95 %. . .

(

Mm—-m_-m_—g I U . * PR SOR = RN S B M-
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Patentanspriiche

in welcher

R R

Fy Co
) ®
8

R, B3, R’mﬂk‘mlbhlnglgvmnmdaf&'WmﬂFhm Chlor, Methy), iso-Propy]

R’

.15

oder Methylthio stehen,

fir Wasserstoff, C,-Cr-Alkyl, C:-CrAﬂ:ylﬂllﬁnyl. Q-CrAﬂwlﬂﬂfmyL C-CrAlk-
oxy-Ci-Cealky), Cy-Cy-Cycloalkyl; C;-CeHalogenalkyl, C,-Cr-Halogenalkyithio,
CrGeHalogenalkylsulfinyl, C,-Cy-Halogenalkylsulfinyl, Halogep-C;-Cy-alkoxy-Cr-
C.-n.lkyl, C,-C.-Hnlogmcycloalkylnntjewds 1 bu91'1mr (l:lor-lmdlodu-B:mn- '
stomen, Fomyl-C:-CriIky! (C:-CrAlkxl)ﬂleYl-CrCrdkyl. (C:-CrAllmv)-_
carboay}-Cr-Crralkyl; (Gr-Cy-HplogeualkyDearhoriy}-Cr-Crrallyl, (Ci-Cs-Halog
-Ikmq)urbmyl-crcrdkyl nnt;ewuls 1 bu 7 Fhl!h Chlor- mﬂodanmmah-.
men, (Cu-CrAlkSDmbmyl-C:-CrhﬂomﬂwL (C:-QrAIka)wbmvl-G:-Crhi-
logmnIkylnntleweill i meFlunr Chlmmdloduﬂrmmn(crcrﬂnlpgm-
WMOWI-CI—C:-MOML (Cncrnﬂommﬁ-cx-crhﬂom‘-

y nlkylnnt]ewmlllbulSFlum' aﬂmmd/odummmm.con‘ —CONR"R'

odq-CE[;NR Poteht, .

far Wummﬂ‘, c.-CrAle C:-CrAllmy. _C:-crAllmy-CrGrdkyl. CsCr
Cyclmlkvl- C:-CrHllosmlllwl. Ci-CoHalogenalkoxy, Halogen-C;-Co-alkixy-C;-
C.-nlkyl.C,-C.—HnlogmcycloalkylmtJewmhlbu9Fhm Chior- und/oder
Bromsatomen; -COR'! sieht, .

R’ und R" uoabliingig vonsipander fir Wasserstoft, Cy-Cr-Alkyl, Cr-Cy-Alluxy-C-Cralkyl,

25 -

30.

crcr@do-nm, Cy-CrHalogenalky), Halogen-Cr-Crralluxy-Cr-Crelkyl, Cs-Crr
Hnlomclog]ky_lmt_lewuils 1 bis 9 Flyor-, Chlm-mdfochrmnmmhm.

R’mdn'mnudmmmmitdms&mmm,qn@agiemﬁnd;m;@

gebenenfhlls einfach oder mehrfach, gleich oder verschieden durch Halogen oder C;-
crAmylmhhnmmgmHeuocychumnsmsnmpmmbﬂdm,

e d Bemors | e o, il D B o o

'RdheSnu:bﬁSchwaﬁlodfm“mﬂnlmhm, bt el .

e R R g vensm: s Wast CrCrATky, CrCeCysonliy CeCr
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56
Halogenalkyl, Cy-Cy-Halogencycloalkyl mit jeweils 1 bis 9 Fhuor-, Chlor. und/oder
Bromatomen stehen,
R"Mmmmmsmnﬁm,mdumgebmﬂmmd,m
Mmmmmmmmmmm
chmmmmmgmwmmsmsnmpmbﬂm
wohduﬂeluocynhnlod&Zwtﬂe,mchtbmmbbuhHmmmemdﬂ'
Reihe Saverstoff, Schwefiel oder NR'? cothalten knnn,
fir Wasserstoff, C;-Cr-Alkyl, C,-Cr-Alkoxy, C;-CrAllxy-Cr-Cralkyl, Cr-Cs
Cycloalkyl; C,-Ce-Halogenalkyl, C,-Cs-Halogenalkoxy, Halogen-C,-Ce-alkoxy-C;-
Cralkyl, Cy-CyHalogeneyclnalkyl mit jeweils 1 bis 9 Fhior-, Chlor- und/oder
fiir Wassersioff oder C-Ce-Alkyl sieht,
fir Z', Z*, Z* oder Z* steht, worin
fir gegebenenfalls cinfach bis fffach, gleich oder verschieden substitiertes
Phenyl steht, .

-mpwmmmmmmmmmwm
Cycloalky! oder Bicycloalkyl stelt,

for ‘vinsubstituiertes C;-Cp-Alkyl oder flir éinfach oder mehrfach, gleich oder
verschieden durch Blalbgen und/oder Cy-Cy-Cycloalkyl substituiertes Cy-Car-Alkyl
mmmmmmﬂmummﬂhmmm
glachodumhmdmdmehﬂdogmmdloducrcrﬂkylsubshhnmmhm,
fiir jeveils gogebenenfulls cinfich oder mehrisch, gleich oder verschieden durch
Halogen wnd/oder CrCrCyclodlkyl substitiieries CyCarAllkeny! oder CrCa
Amﬁylmmdecyeimmymﬂ'w_mebmmmm

" mehirfich; gleich dder verschieden durch Halogen und/oder C,-Ci-Alkyl substitiiert
oder

R!,R? und R’ imsbhingig voncinander fiir Wasserstoff oder Fluér steben ynd
Z und R* gemeinsem wiit den Koblenstoffstomen, &n die sic gebunden sind, cinen gogebe-

Ring bilden.

DlﬂummwmamlﬂechmdmmlﬂAnmnhl in welcher
RURS, n’mn‘mmmwmmrm ChIoroduMeﬂlylndm.

R’

fir Waseitioff C,-CrALyl, Cn-GrAﬂr-ylllﬂleI CfrCrAlkylﬂﬂfmyl. CrCs
Alkoxy-C;-Cralkyl, *Cy-Cs-Cycldally; C;-CyHilogénlkyl, Cr-CcHalogonalkyl-

..m::m—-—-._m— s emitally R ——— P e ¥ NGNS W R
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thio, C-CrHalogenafiylsulfinyl, C;-CeHalogenalkylsulfany], Halogen-Ci-Cy-
alkoxy-Cy-Cy-alkyl, Cs-Ce-Halogenoycloalkyl mit jeweils | bis 9 Finor-, Chlor-
undlodu' Bromatomen, Fm'myl-CrCrllkyl (Cn-CrAIkyl)ml-CrCrnﬁ:yl. ©:-

Cs-Alkaxy)carbonyl-Cy-Cralkyl; (Cl-CrE-hngkyl)urbmyl-CrcrnIkyl (G-

C,-Hnlogmlllmxy)mrbmyl-C.-Crdkyl nnt jewetls 1 bis 7 Fluor, Chlor- md/oder

- Bromatomen, (C:-Q-Akyl)ﬂfbﬂl-clwomm (Cr-Cs-Alkoxy)carbonyl-
Ci-Cy-halogenalkyl mit jeweils 1 bis 6 Fluor-, Chlor- und/ oder Bromatomen, (C,-
Cy-HalogenalkyDcarboutyl-C-Cy-halogenaikyl, (C;-C;-Halogenalkoxy)carbanyl-C;-
Cy-helogenalky] mit jeweils 1 bis 13 Fluor., Chlor- und/ oder Bromatomen; -COR’,
CONR'R® oder -CH;NR'R™ steht,
fir Wasserstoff, C-CeAlkyl, CrCeAllaxy, Ci-CrAlkoxy-Cr-Cralkyl, Cy-Ce

"- Cycloalkyl; C-Ci-Halogenalkyl, Cr-C-Halogenalkoxy, Halogen-C;-Cs-alkoxy-C;-

Csalkyl, Cs-Cs-Halogencycloalkyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor~, Chlor~ und/oder
_ - Bromatomen; -COR stehdt,

R" und R® unshhingig voneipander fiir Wasserstoff, C;-Cy-Alkyl, C;-Cy-Alkoxy-C,-Cs-alkyl,
. Cy-CeCyuloaliyt; Cr-CoHalogenalkyl, Halogen-Cr-Cs-alluxy-C;-Cy-alkyl, Cs-Ce-

Halogencycloaficyl mit jewedls 1 bis 9-Fhucr-, Chlor- und/oder Bromatomen stehen,
R° upd R"" unsbhingig voneinander fir Wisserstoff, Cr-Ce-Alkyl, Cy-Ce-Cycloalkyl; C,-Ce-

.. 20- .

-.R". .

.mhmmcrcfwmlmumxmsm .Chlor- und/oder

. Bromstomen stehen, -
fir ‘Wassenstoff, -Cy-Ce-Alkyl, Cn-CrAllmxy Cn-CrAMly-C:-Crﬂntyl. GCe

Cycloslkyl; Ci-Ce-Halogenalkyl, Cr-Cy-Balogenalkuy, Halogen-Cy-Cy-alkoaxy-Cr -
- Cyalkyl, Cy-Cs-Halogencycloalkyl mmit -jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- und/oder

for Wasserstoff oder C;-C-Alky] steht,”

fir 2!, 72, Z° oder Z* steht; worin .

fir gegebenenfulls cinfach bis -finffach; gleich oder verschicden substituiertes
Pheyl stelit, wobei die Substituenten sus der Liste W' ausgewilthit sind,

fir Halogen, Cyano, Nitro, Amino, Hydraxy, Formyl, Carboxyl, Carbamoyl, Thio-

. carbemoyl; i
jeweils geradkettiges oder verzweigtes Alkyl, Hydroxyslkyl, Oxoalkyl, Alkoxy, .

Alloyulkyl, Alkylthionlkyl, Distkoxyalkyl, Alkylthio, Alkyisulfiny! oder Alkyl-

.sulfonylmtjeweﬂulbusxohlmdnﬁm o ‘
. nguhgulmmthgesodcrmmmuhmylodﬂﬂkmylwmtjemmzbu6__

Kohlmstoﬂ'atomm,
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jewreils geradkeitiges oder verzweigtes Halogenalkyl, Halogenalkoxy, Halogenalky!-
thio, Halogenalkylsulfiny! oder Halogenalkylsulfonyl mit jeweils 1 bis 6 Kohlen-
stoffitomen und 1 bis 13 gleichen oder verschiedenen Balogenatomen;
joweils geradieitiges oder verzweigtes Haloginalkeay) oder Balogenalkenyloxy mit
jeweils 2 bis 6 Kohlenstoffstomen und 1 bis 11 gleichen odér verschiedenen
Alkylcarbonyloxy, Alkoxycarbonyl, Alkyleminocarbonyl, Dialkylaminocsrbonyl,
Atylalkylaminocarbenyl, Dislkylaminocarbomyloxy mit 1 bis 6 Kohlenstoffatornen
in den jeweiligen Kohlenwasserstoffketten, Alkenylcarborryl oder Alkinylcsrbonyl,
mit 2 bis 6 Kohlenstoffstomen in den jeweiligen Kohlenwasserstoffketten;
Cycloalky! oder Cycloalkyloxy mit jeweils 3 bis 6 Koblenstoffatomen;
jeweils gegebenenfalls einfach bis vierfach, gleich oder verschieden durch Fluor,
Chilor, Oxo, Methyl, Trifluormethy] oder Bthyl substituicrtes, jeweils zweifach ver-
kntipftes Alkylen mit 3 oder 4 Kohlenstoffatomen, Oxyalkylen mit 2 oder 3
Kohlenstoffatomien oder Dioxyalkylen mit 1 oder 2 Kohlenstoffatomen;
oder eine Gruppiermg -C(Q")=N-Q” stehi, worin
Q' filr Wasserstoff, Hydroxy, Alky! mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, Halogen-
alkyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen und 1 bis 9 gleichen oder verschiedenen
Halogenatomen oder Cycloalkyl mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen gteht und -
Q  fir Hydroxy, Amino, Methylsmino, Phenyl, Benzy! oder fir jeweils ge-
gebenesifalls durch Fialogen, Cyano, Hydraxy, Alkoxy, Alkyifiio, Alkyl-
rmino, Dialkylamino oder Phexiyl substitniertes Alky! oder Alkoxy mit 1 bis
4 Kohlenstoffatomen, oder fiir Alkenyloxy oder Alkinyloxy mit joweils 2 bis
4 Kohlenstoffatorhen steht,
sowie fiir jeweils gegebenenfulls im Ringteil einfiach bis dreifsch durch Halogen,
wnd/oder geradkettiges oder verzweigies Alkyl oder Alkoxy mit 1 bis 4 Kohlenstoff-
stomen mibstituiertes Pheryl, Phenaxy, Phenyilthio, Benzoyl, Benzoylethenyl,
Cinnamoyl, Heterocyclyl oder Phedylalicyl, Phenylalkyloxy, Phenylsikytthio, oder
Heterocyolylalkyl, mit joweils 1 bis 3 Kohlmstoffstomen in den jeweiligen
Alkyltrilen, steht,
fir gegebenenfalls einfach bis vierfich, gleich oder verschieden durch C;-Ce-Alkyl
substitiriertes Cycloalkyl odér Bicycloalky! mit jeweils 3 bis 10 Kohlenstoffatomen

- -

verschieden durch Fluor, Chlor, Brom, Iod und/oder Cy-Cs-Cycloalkyl substitriertes

Bl ol -

- crn i €
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C-Co-Alkyl steht, wobei der Cycloalkylteil seinerscits gegebenenfulls einfach bis
vierfach, gleich oder verschieden durch Finor, Chler, Brom, Iod, Cy-Ce-Alkyl
wid/oder Cr-Ce Halogenalkyl substituiest scin kamn, stclt,
z ﬂh'jewmhgegabmmﬁnlemﬁnhodﬂtmhrﬁch,gldchoduvunhndmdmuh_
Fluor, m«,mmmmg,&m«mlummc,crml
oder CrCu-Alkinyl sieht, wobei der Cyoloalkylteil scineracits gegebenenfalls .
mmmmmmmm Chlor, Brom, Jod, C,-C-
Alkyl md/oder C;-C,-Halogenalkyl substihuiert sein kanp, steht,
ka‘mnhgmmtdmxnmmﬁhmm.mdwmyhmdmmmr
Mmmmmmmm&m&
ghedngmeuﬂ:ocychnbmodehﬁuwyuhmbmkmgmhm

VaﬁhmﬂmuenderDiﬁumeﬂwlbmﬁﬁdoduFmda)mﬂﬂAmpmhl.
2) . Difluormethylbenzoyl-Derivate der Formel (0)

Q-
&x‘ | (m

" mwelchﬂ'x‘ﬁerhlorodu'Hydruxyslabt,
" 'mit Anilia’ Dcnvaimdﬂ'l"oumel (Ill)

RYRL R R R’dedmmAmpnmhlmgegabmmBedammgmhbm.
-'Mm&m-uxﬂymppbmﬂﬂam Gegenrwart cines

Kmdmaahmmﬂnls, uepbmmﬂh in Gagmwnt cines Siurebindemitiels und

gegebenenfalls in Gegenrwart eines Verdinmngsmittels umsetzt, oder

b)  Halogen-difluormethylbenzanilide der Formel (IV)

574



10

15

60 {
R, R, B®, R und R’ die in Anspruch 1 angegsbenen Bedeutingen haben, {
X for Chlor, Brom, Iod oder Triffuormetirylmlfoost steht,
mit Borosbure-Derivaten der Formel (V) .
1 2
A0 __OA -
z‘
in walcher .
Z'  diein Anspruch 1 angegebene Bedeutung hat und
A' und A? jeweils fitr Wasserstoff oder susammen filr Tetramethylethylen stehea,
in Gegeawart eincs Katalysators, gegebenenfalls in Gegenwart cines Slurcbinde-
mittla und gegebenentall in Gegewart eipes Verdiomngamitiels umsetet, oder @
Difluonmethyibenzamid-BoronsSure- Derivate der Formel (VI)

R
Rt R
N R
R 8 VD -

A0 ‘o'

-

HF,
in welcher
R', R? B’ R* mnd R? die in Anspruch 1 engegebenen Bedeutungen haben,

A’ und A" jeweils fiir Wasserstoff oder znsammen fitr Tetramethylethylen stchen,
mit Pheay)-Derivaten der Forme! (VII)

x—z' (VD)

AR ol s

in welcher .
2!  diein Anspruch 1 angegebenen Bedeutungen hat und
X'  fir Chlor, Brom, lod oder Trifluormethylsnlfonat stebit, ‘
in Gegenwart eines Katulysators, gegebenenfalls in Gegenwart eines Shurcbinde-
mittely und grgebenenfills in Gegenwart cines Verdfinmungamittcls umsctst, oder
Halogendiffuormethyibenzanitide der Formel (IV)

| o

R

HF,

Lok
R',R? R*, R* und R? die in Anspruch 1 angegebenen Bedeutungen haben,
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o rommmmnst (S
X*  fitr Chlor, Brom, Jod oder Trifluorinctirylsulfonat eteht,
mit Phenyl-Derivaten der Forme] (VIT)
- X7 (V)
in welcher

WO 2004/10394%3
...s. .
10
€)
15
20
f)
25

Z' - dieirAnspruch-trangegebaner Bedeutungers hnturi
"X*  fir Chior, Brom, Iod oder Trifluormethrylsulfonat steht,

in Gegenwart cines Palladium- oder Nickel-Katalysators wnd in Gegenwart von

44,4 4'5,5,5',5-Octamethyl-2,2"-bis-1,3,2-dioxsborolan, gegebenenfalls in Gegen-

wart eines S3urchindemittels und gegebenenfalls in Gegenwart Verdomungs-

mittels umsetzt, oder

DiflucrmefiryTbenzanitide der Focmel (s)
R
HF, R ®
N o (),
R X
in welcher

R', R, &%, R* und R® die in Ansprach | mgeégebenen Bedeutungen haben
durch Halogen und/oder Ciy-Co-Cycloalkyl substituiertes Cr-Cap-Alkenyl
oder CrCyr-Alkinyl sicht, wobei der Cyoloslicylteil scinekacits ‘gegebienen-
falls durch Halogen und/oder C;-Cy-Alky] substituiert sein komm,
gegebonenfulls in Gegemwart cincs Verdlumungsmitiels und gegebenenfulls in

- Gegenwart eines Katalysators hydriert, oder
Hyﬁmynﬂ:yl—d:ﬂtmmdhy!bmhdaduand(Vlﬂ)

R‘ R’ R, R und R’ die in Anspruch 1 angegebenen Bedeutmgen haben,

X mwmmmmmmm
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Hydroxyalkyl steht, wobei der Cycloalkylteil scinerseits gegebenenfalls
durch Halogen und/oder C;-Ce-Alkyl substifisiest sein kam,
gogebenentills in Gegenwart cioes Verdfmmngamittels wd gegebenenfalls in
Gegenwart ciner Sture debydratisiert, oder

Halogen-difluormethyTbenzanilide der Formel (IV)

Ri
R1

F!
R x

m welcher
R’, R3, R®, R* und R? die in Anspruch 1 angegebenen Bedeuhungen haben,
x? fitr Chlor, Bram, Iod oder Trifluormethylsulfonat steht,

mit einem Alkin der Formel (X)
HC=—~n" @),
in welcher

A’  fir jeweils gogebenenfulls einfach oder mehrfach, gleich oder verschieden
durch Halogen und/oder Cy-Cs-Cycloalkyl substituiertes Cy-Cie-Alkyl steht,
wobei der Cycloalkylteil seinerscits gegrbenenfills durch Halogen und/oder
C-C-Alkcyl substititiert sein kamm,

oder einem Alken der Formel (X)
T

N 'At s &,

in welcher

A% ATund A® unabhiingig voncinender jeweils fir Wasserstoff oder gegebenen-

falla einfach oder mehrfach, gleich oder verachieden durch Halogen und/

oder Cy-Cy-Cyvloalkyl substituiertes Alkyl stchen, wobei der Cycloalkylteil
scinerseits gegebenenfalls durch Halogen und/oder C,-Cy-Alkyl substituiert
kern und die Gesamtrahl der Kohlenstoffatome des offenkettigen
Molekiiitoils die Zabl 20 nicht Gbersteigt,
gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdiimmmgemitiels, gegebenentills in Gegen-
wart eines Saurcbindemittels und in Gegenwart eines oder mehrerer Katalysatoren
umasctzt, oder

Yo * T "

Ketone der Formel (XT)

e W
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p .o R, R* R’, R* und R’ die in Anspruch 1 éngegebenen Bedeuungen heben, _
A’  for Wasserstoff oder gegebenenfulls cinfach oder mehrfach, gleich oder
5 verschieden' durch Halogen und/oder Cy-Cy-Cyvcldalkyl substitniertes C;-Cyr-
Alkyl iteht, wobei' der Cycloalkylteil seinerseits gegebenenfalls durch
. Halogesi und/oder Cr-Ce-Alkyi substituiert seir kamm,
: ' . AR O,
: 10 in welcher |
- A“"'mmbmmmmmmmmmmmm-
Halogen md/oducrce-Cydoau:ylmmmc.-c.rAnmmm
h@dmﬂwhﬂmhmbmmﬁﬂndmchﬂﬂogmmdfodacrcr
. Alkyl substituiert sein kenn,
15 Px . fir cine Groppicnmg F(CHD CT, -r*(csus), Br, PG T,
-P(=O)(OCH;); oder -P(=0)(0QH:): sinbt,
i . o gepbmmﬁl]smGegmwuthadﬂmmmﬂnhmwlzt,oda
. Ty D:ﬂtumeihylbmm'lldedﬂ'Formel(Ib)

O

20
- R, R, R, R* und Z die in Anspruch 1 angegrbenen Bedeutingen haben .

mit einem Halogenid dex Formel (XIIY) | |

R*— oam

in welcher . : :
R 4 _RY. i C.-C.-Alm C.-C.-An:ylnﬂﬁwl. C:-CrAIkylnul:ﬁmyi. C:-CrAlkmy-
g T Colyaliy, CrrCydtoaliyl; CrCelialSignalkyl, Cr-CeHalégeoaiiol-
i R thio, Cr-C-Halogahalkylsulfinyl, Cr-Ce-Halogenalkylpulfonyl, Halogei: Cy-
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Cealkoxy-C,-Cealkyl, Ci-Co-Halogencycloalkyl mit jeweils 1 big 9 Fluor-,
Chlor- mnd/oder Bromatomen, Formy}-Cy-Cs-alkyl, (C)-Cs-AlkyDcarbonyl-
C-Cyalkyl, (CrrCy-Allcoory)oarbony}-Cr-Cr-alkyl; - (C;-Cs-Halogenalkyl)-

carbonyl-C;-Cralkyl, (CnCrH-losm!kmw)mbmyl-CrQ-wl mit je-
weils 1 bis 7 Fhuor-, Chior- quumumtmm. (C1-Cs-Alkyl)carbanyl-
C-Crbelogenalkyl, (C,-Cy-Alkoxy)carbonyl-C;-Cy-halogenalkyl mit je-
weils 1 bis 6 Fluar-, Chlor- und/oder Bromatomen, (C;-Cy-Halogenalkyl)-
carbonyl-C,-Cs-halogenalkyl, (C,-Cs-Halogenalkoxy)carbanyl-C,-Cs-halo-
genalkyl mit jeweils 1 bis 13 Fluor-, Chlor- imd/oder Brometomen; -con‘
“CONR’R" oder -CHNR’R"® stcht,

R, ®’,R®, R” und R die in Ansprach 1 sngegebenen Bedeutimgen haben,

X°  fir Chior, Brom oder Tod steht,

in Gegenwaert einer Base und in Gegeowart eines Verdinmmngzmittels wmaetat.

Mwmnmsmwmmmwdmchm

' mmmMmmwmrmmmmml

nebmS&auhnﬂtnhmdlodaobmﬂlnhmathmﬂ'm.

Verwendung von Difluormetiryiberzaniliden der Formel () gemfB Anspruch 1 zur Be-

VuﬂhmmBeHmpﬁmgmwhwhﬁMﬂuommm,mmmm
leﬂlumeﬂ:bemﬂ:dedﬂ'Fumel(l)gmlﬂAnqrmh 1 auf die Mikroorgsnismen
und/oder deren Lebensrauvm ausbringt.

Verfahren zur Hersteliung von Mitteln zor Bekiimpfung unerwilnschier Mikroorgmismen,
dedurch gekemnzeichnet, dess men Diffuormethylbenzanilide der Formel () gemaB An-
spruch 1 mit Streckmnitietn und/oder oberflichenskiiven Stoffen vermischt.

" Hydroxyalkyl-difluormeshylbenzanilide der Formel (VIII)

¢

- i 'ﬁh- -—d‘h—-‘lm
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R', K, K, R* md R’ die in Anspruch 1 sngegebenen Bedeutnngen hsben und

x mmmmmmmmwm
Halogen und/oder Cy-Co-Cycloalkyl substituicrtes Cr-Coo-Hydroxyaliyl stelt, wobei
der Cycloalkylteil seinerseita gegebmmfnlls dorch Halogen und/oder C;-Cy-Alkyl

74
W

substitaiert sein lann.
Difluarmethylbenzoyl-Derivate der Formel (II)
: HF,
X' @

in welcher X! fiir Chlor oder Hydroxy steht.

Verfalven zum Hesstellen von Diflnormethylbenzoyl-Derivaten der Formel (II) gemi8
Anspruch 9, dadurch gekenmzeichnet, dass man 2-Formy!-berzonitril der Formel (XIV)
HO

N CKIV)

in einem exsten Schritt mit (Dicthylamino)schwefeltrifluorid in Gegenwart cines Verdin-
mmgamittels fivoriert,
und das 50 erhaltene 2-Difluormétiryl-benzonitril der Formel (XV)

N V)

in eiiem zweiten Schritt mit einer Base umsetzt
und diese SSure in cinem dritten Sclritt gegebenenfnlls mit einem Chloriermgsmittel in
wmvmmmmmwﬂm
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DIFLUORMETILBENZOANILIDAS Y SU EMPLEO _PARA LUC

CONTRA L MICROORG 0S, _ASi COMO PRODUCTO
DIOS Y SU
Campo de I3 Invencién

La presente invencidn se refiere 2 muevas difliormetilbenzoanilidas, a varios
procedimientos para su obtencidn y a su empleo para la Jucha contra los
microorganismos indeseados.

ntecedentes de¢ Ia invencién

Se sabe ya, que un gran nimero de carboxanilidas tienen propiedades fungicidas
(véanse, por ejemplo, las publicaciones EP-A 0 545 099, JP-A 2001-302605, JP-A 8-
176112). De este modo, se conocen por la publicacién EP-A 0 554 099, la N-(4'-fliior-
1,1"-bifenil-2-il)-2-(triflliormetil)benzamida y la N-[2-sec-.butilfenil)-2-
(trifliormetil)benzamida. La actividad de estos productos es buens, sin embargo, deja
mucho que desear en algunos casos, por ¢jemplo con ocasién de cantidades de
aplicacién bajas. Hasta el presente no se han dado a conocer las
difliormetilbenzoanilidas,

De 6n detallada de la invencid
Se ban encontrado ahora nuevas diflGormetilbenzoanilidas de la férmula (T)

R!
R} R
" CHF,
éJLN L.
Il
R 2z

R,R:LRyR significan, independientemente entre si, hidrégeno, fldor, cloro,
metilo, iso-propilo o metiltio,

en la que

R’  significa hidrégeno, alquilo con 1 a 8 &tomos de carbono, alquilsulfinilo con 1 a 6
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itomos de carbono, alquilsulfonilo con 1 a 6 dtomos de carbono, alcoxi con 1 a 4

dtomos de carbono-alquilo con 1 a 4 &tomos de carbono, cicloalquilo con 3 a 8

‘Stomos de carbono; halégenoalquilo con 1| a 6 dtomos de carbono,

halégenoalquiltio con 1 a 4 4tomos de carbono, halégencalquilsulfinilo con 1 a 4
fitomos de carbono, halégenoalquilsulfonilo con 1 a 4 &tomos de carbono,
halégeno-alcoxi con 1 a 4 dtomos de carbono-alquilo con 1 a 4 dtomos de carbono,
halégenocicloalquilo con 3 a 8 dtomos de carbono con, respectivamente, |1 hasta 9
étomos de flior, de cloro y/o de bromo, formil-alquilo con 1 a 3 dtomos de
carbono, (alquilo con 1 a 3 dtomos de carbono)carbonil-alquilo con 1 a 3 4tomos
de carbono, (alcoxi con 1 2 3 dtormos de carbono)carbonil-alquilo con 1 a 3 &tomos
de carbono; (halégenoalquilo con 1 a 3 Atomos de carbono)carbonil-alquilo con 1 a
3 dtomos de carbono, (halégenoalcoxi con 1 a 3 Atomos de carbono)carbonil-
alquilo con 1 a 3 4tomos de carbono con, respectivamente, 1 hasta 7 dtomos de
fldor, de cloro y/o de bromo, (alquilo con 1 a 3 itomos de carbono)carbonil-
halégenoalquilo con 1 a 3 dtomos de carbono, (alcoxi con 1 a 3 dtomos de
carbono)carbonil-haldégenoalquilo con 1 a 3 ftomos de carbono con,
respectivamente, 1 hasta 6 dtomos de flior, de cloro y/o de bromo,
(halégenoalquilo con 1 a 3 4tomos de carbono)carbonil-halégenoalquilo con 1 a 3
dtomos de carbono, (halégenoalcoxi con 1 a 3 4tomos de carbono)carbonil-
halégenoalquilo con 1 a 3 dtomos de carbono con, respectivamente, 1 hasta 13
fitomos de fliior, de cloro y/o de bromo; -COR®, -CONR'R® 0 -CH:NR'R'®,

significa alquilo con 1 a 3 tomos de carbono, alcoxi con 1 a 2 itomos de carbono-
alquilo con 1 a2 étomos de carboro, halégenoalquilo con 1 2 3 dtomos de carban,

" con 1 hasta 7 &tomos de fléor, de cloro y/o de bromo,

nigniﬁcahidrégmo.nlquilooonlaaﬁtomosdcmbono,nlooxiuonlasifomos
de carbono, alcoxi con 1 a 4 dtomos de carbono-alquilo con 1 a 4 étomos de
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carbono, cicloalquilo con 3 a 8 4tomos de carbono; halégenoalquilo con | a 6

&tomos de carbono, halégenoalcoxi con 1 a 6 4tomos de carbono, halégeno-alcoxi
con 1 a 4 ftomos de carbono-alquilo con 1 a 4 &tomos de carbono,
halégenocicloalquilo con 3 a 8 dtomos de carbono con, respectivamente, 1 hasta 9
dtomos de fldor, de cloro y/o de bromo, -COR"!,

R’yR® significan, independientemente entre ai, hidrégeno, alquilo con 1 a 8
étomos de carbono, alcoxi con 1 2 4 &tomos de carbono-alquilo con 1 a 4 dtomos
de carbono, cicloalquilo con 3 a 8 dtomos de carbono; halégenoalquilo con 1 a 8
&tomos de carbono, halégeno-alcoxi con 1 a 4 4tomos de carbono-alquilo con 1 a 4
dtomos de carbono, halégenocicloalquilo con 3 a 8 itomos de carbono con,
respectivamente, 1 hasta 9 4tomos de flGor, de cloro y/o de bromo,

R'yR® forman, ademas, junto con el &tomo de nitrogeno, con el que estin
enlazados, un heterociclo, saturado, con 5 hasta 8 4tomos en el anillo, substitnido,
en caso dado, una o varias veces de forma igual o de formas diferentes por
halégeno o por alquilo con 1 a 4 dtomos de carbono, pudiendo contener el
heterociclo 1 o 2 heteroitomos mas, no contiguos de la serie formada par oxigeno,
por azufre o por NR'?,

R’ yRY significan, independientemente entre si, hidrégeno, alquilo con 1 a 8
tomos de carbono, cicloalquilo con 3 a 8 4tomos de carbono; haldgenoalquilo con
1 a 8 itomos de carbono, halégenocicloalquilo con 3 a 8 dtomos de carbono con,
respectivamente, 1 hasta 9 dtomos de flior, de cloro y/o de bromo,

R’yR!® forman, ademds, junto con el dtomo de nitrégeno, con el que estin
enlazados, un heterociclo, saturado, con 5 hasta 8 4tomos en el anillo, substituido,
en caso dado, una o varias veces de forma igual o de formas diferentes por
halégeno o por alquilo con 1 a 4 §tomos de carbono, pudiendo contener el
heterociclo 1 o 2 heterodtomos ms, no contiguos de la seric formada por oxigeno,
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por azufre o por NR",

significa hidrégeno, alquilo con 1 2 8 dtomos de carbono, alcoxi con 1 a 8 dtomos
de carbono, alcoxi con 1 a 4 tomos de carbono-alquilo con 1 a 4 itomos de
carbono, cicloalquilo con 3 a 8 dtomos de carbono; halégenoalquilo con 1 & 6
itomos de carbono, halégenoalcoxi con 1 a 6 Atomos de carbono, halégeno-alcoxi
con | a8 4 fitomos de carbono-alquilo con 1 a 4 dtomos de carbono,
halégenocicloalquilo con 3 a 8 4tomos de carbono con, respectivamente, 1 hasta 9
itomos de flior, de cloro y/o de bromo,

significa hidrégeno o alquilo con 1 a 6 Atomos de carbono,
significa Z', 2%, Z* 0 Z*, donde

significa fenilo substituido, en caso dado, de una hasta cinco veces, de forma igual
o de formas diferentes,

significa cicloalquilo o bicicloalguilo substituidos, en caso dado, una o varias
veces, de forma igual o de formas diferentes,

significa alquilo con 2 a 20 &tomos de carbono no substitnido o significa alquilo
con | a 20 étomos de carbono substituzido una o varias veces, de forma ignal o de
formas diferentes, por halégeno y/o por cicloalquilo con 3 a 6 étomos de carbono,
pudiendo estar substituida la parte cicloalquilo, por su parte, en caso dado, uns o
varias veces, de farma igual o de formas diferentes por halbgeno y/o por alquilo
con 1 a 4 dtomos de carbono,

significa alquenilo con 2 a 20 dtomos de carbono o alquinilo con 2 a 20 4tomos de
carbono substituidos respectivamente, en caso dado, una o varias veces, de forma
igual o de formas diferentes, por halégeno, por hidroxi y/o por cicloalquilo con 3 a
6 étomos de catbono, pudiendo estar substituida la parte cicloalquilo, por su lado,
en caso dado, una o verias veces, de forma igual o de formas diferentes, por
halégeno y/o por alquilo con 1 & 4 &tomos de carbono,
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R, R®yR® significan, independientemente entre si, hidrégeno, fliior o cloro y
Zy R* forman, junto con los &tomos de carbono, con los que estin enlazados, un anillo

carbociclico o heterociclico, con 5 o 6 miembros, substituido en caso dado.
Ademds, se ha encontrado que se obtienen las difliormetilbenzoanilidas de la

formula (1), si

a)

10

15

b)

gse hacen reaccionar derivados de difliiormetilbenzoilo de la férmula (II)

HF,
X' (I

en la que
X' significa cloro o hidroxi,
con derivados de anilina de la formula (LIT)

R
RY R
" " am
R® 2z

enla que R', R}, R®, R, R% y Z tienen los significados anteriormente indicados,

en caso dado en presencia de un catalizador, en caso dado en presencia de de un
apente de condensacién, en caso dado en presencia de de un agente aceptor de
dcido y en caso dado en presencia de de un diluyente,

se hacen reaccionar halégeno-difliormetilbenzoanilidas de la férmula (IV)

N
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R?
R! R
HF,
N R* (Iv)
R X

la que
R R, R, R Yy R’ tienen los significados anteriormente indicados, y
X?  significa cloro, bromo, yodo o sulfanato de trifliormetilo,
nmdeﬂv;dosdelicidoborénieodelaférmulam

Ao oA ™
7
en la que
Z'  tiene el significado anteriormente indicado y
AlyAl significan respectivamente hidrégeno o en conjunto significan

tetrametiletileno,

en presencia de un catalizador, en caso dado en presencia de de un agente aceptor de
dcido y en caso dado en presencia de de un diluyente,

se hacen reaccionar derivados de la difliormetilbenzamida del dcido bordnico de 1a
formula (VI)

R
R} R
HF,
i
R B, v
ALO y

en la que
R,R%R,R*yR’ ticnen los significados anteriormente indicados, y
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Ayt significan, respecﬁv;:n;nte hidrogeno o en conjunto significan
tetrametiletileno,
con derivados de fenilo de la formula (V1I)
x—-2z' (Vi)

en la que

Z'  tiene el significado anteriormente indicado y

X*  significa cloro, bromo, yodo o sulfonato de trifliormetilo,

en presencia de un catalizador, en caso dado en presencia de de un agente aceptor
de &cido y en caso dado en presencia de de un diluyente,

se hacen reaccionar halégeno-difliormetilbenzoanilidas de la férmula (IV)

RZ
R} R®
HF,
N R (Iv)
R® x*

en la que
RLRL R, RYyR® tienen los significados anteriormente indicados, y
X2 significa cloro, bromo, yodo o sulfonato de trifhiormetilo,
con derivados de fenilo de la formula (VII)
xt—7z' (VI
en la que
Z'  tiene el significado enteriormente indicado y
X*  significa cloro, bromo, yodo o sulfonato de trifitiormetilo,
en presencia de un catalizador de paladio o de niquel y en presencia de de
44.4'4 55,55 -octametil-2,2"-bis-1,3,2-dioxabarolano, en caso dado en presencia
de de un agente aceptor de &cido y en caso dado en presencia de de un diluyente,
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se hidrogenan difliormetilbenzoanilidas de la férmula (Ia)

(Ia),

en |a que

R, R, R, R*yR® tienen los significados anteriormente indicados y

X'  significa alquenilo con 2 a 20 dtomos de carbono o alquinilo con 2 a 20
Atomos de carbono substituidos respectivamente, en caso dado, una o varias
veces, de forma igual o de formas diferentes, por haligeno y/o por
cicloalquilo con 3 a 6 Atomos de carbono, pudiendo estar substituida la
parte ciclosiquilo, por su lado, en caso dado por haldgeno y/o por C,-Cy-
alquilo con 1 a 4 4tomos de carbono,

en caso dado en presencia de de un diluyente y en caso dado en presencia de un
catalizador,

se deshidratan hidroxialquil-difhiormetilbenzoanilidas de la férmmla (VIII)
R

HF,

(vim),

Iz

en la que

R, RL R}, R*yR® tienen los significados anteriormente indicados y

X®  significa hidroxialquilo con 2 a 20 4tomos de carbono, substituido,
adicionalmente, una o varias veces, de forma igual o de formas diferentes,
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por halégeno y/o por C3-Ce-cicloalquilo con 3 a 6 dtomos de carbono,

pudiendo estar substituida la parte cicloalquilo, por su lado, en caso dado
por halégeno y/o por alquilo con 1 a 4 &tomos de carbono,
en caso dado en presencia de de un diluyente y en caso dado en presencia de un
dcido,

se hacen reaccionar halégeno-difliiormetilbenzoanilidas de la férmula (IV)

R
R R
HF,
N Ly Iv)
R X

enlaque

R, R%LRLR*yR*  tienen los significados anteriormente indicados, y

X*  significa cloro, bromo, yodo o sulfonato de trifliiormetilo,

con un alquino de la fdrmula (LX)

HC=—a* (3,

en la que

A’ significa alquilo con 2 a 18 &tomos de carbano, substituido, en caso dado,
una o varias veces, de forma igual o de formas diferentes, por halégeno y/o
por cicloalquilo con 3 2 6 Atomos de carbono, pudiendo estar substituida la
parte cicloaiquilo, por su lado, en caso dado por halégeno y/o por alquilo
con 1 a4 dtomos de carbono,

0 con un alqueno de la fSrmula (X)

7

— 0,

A® A

en la que
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A% ATy A significan, independientemente entre si hidrdgeno o ealquilo

substituido en caso dado una o varias veces, de forma igual o de formas
diferentes, por halégeno y/o por cicloalquilo con 3 a 6 dtomos de carbono,
pudiendo estar subatituida la parte cicloalquilo, por su lado, en caso dado
por halégeno y/o por C,-C,-alquilo con | a 4 dtomos de carbono y sin que
sobrepase de 20 el nimero total de dtomos de carbono de la parte de la
molécula de cadena abierta,

en caso dado en presencia de de un diluyente, en caso dado en presencia de de un

agente aceptor de dcido y en presencia de uno o de varios catalizadores,

se hacen reaccionar cetonas de la formula (XT)

en la que

RLRL R, R*yR®  tienen los significados anteriormente indicados y

A’  significa hidrogeno o alquilo con 1 a 18 dtomos de carbono substituido en
caso dado una o varias veces, de forma igual o de formas diferentes, por
halégeno y/o por cicloalquilo con 3 a 6 dtomos de carbono, pudiendo estar
substituida la parte cicloalquilo, por su lado, en caso dado por halégeno y/o
por alquilo con 1 a 4 étomos de carbono,

con un compuesto del fésforo de la férmula general (XII)

A"S—Px (XID,
en la que

A"  significa alquilo con 1 a 18 &tomos de carbono substituido, en caso dado,
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una o varias veces, de forma igual o de formas diferentes, por halégeno y/o

por cicloalquilo con 3 a 6 &tomos de carbono, pudiendo estar substituida la
parte cicloalquilo, por sui lado, en caso dado por halégeno y/o por alquilo
con 1 a 4 ftomos de carbono,

Px significa un agrupamiento -P (CeHsh CI, -P'(CéHsh Br, -P'(CeHsh I,
-P(=0)(OCHs}s 0 -P(=0)(OC;Hs)s,

en caso dado en presencia de de un diluyente,

se hacen reaccionar difliormetilbenzoanilidas de la férmula (Ib)

HF,
(),

IZ

eca la que

RLRLR,R'yZ  tienen los significados anteriormente indicados

con un halogenuro de la férmula (XTII)

RFL—x? (Xm)

enla que

R*'  significa alquilo con 1 & 8 dtomos de carbono, alquilsulfinilo con 1 a 6
dtomos de carbono, alquilsulfonilo con 1 a 6 &tomos de carbono, alcoxi con 1
a 4 itomos de carbono-alquilo con 1 a 4 &tomos de carbono, cicloalquilo con
3 a 8 dtomos de carhono; halégencalquilo con 1 a 6 &omos de carbono, -
hal6genoalquiltio con 1 a 4 étomos de carbono, halégencalquilsulfinilo con 1
& 4 tomos de carbono, halégenoalquilsulfonilo con 1 a 4 dtomos de carbono,
halégeno-alcoxi con 1 a 4 dtomos de carbono-alquilo con 1 a 4 4tomos de
carbono, halégenocicloalquilo con 3 a 8 étomos de carbono conm,
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respectivamente, 1 hasta 9 &tomos de fliior, de cloro y/o de bromo, formil-

alquilo con 1 a 3 dtomos de carbono, (alquilo con 1 a 3 Atomos de
carbono)carbonil-alquilo con 1 a 3 étomos de carbono, (alcoxi con 1 a 3
ftomos de carbono)carbonil-alquilo con 1 a 3 4tomos de carbono;
(bal6égenoalquilo con 1 a 3 stomos de carbono)carbonil-alquilo con 1 a 3
dtomos de carbono, (halégenoalcoxi con 1 a 3 dtomos de carbono)carbonil-
alquilo con 1 a 3 dtomos de carbono con, respectivamente, 1 hasta 7 dtomos
de flor, de cloro y/o de bromo, (alquilo con 1 a 3 dtomos de
cerbono)carbonil-halégenoalquilo con 1 a 3 tomos de carbano, (alcoxi con
1 a 3 4tomos de carbono)carbonil-halégenoalquilo con 1 a 3 #tomos de
carbono con, respectivamente, 1 hasta 6 dtomos de flior, de cloro y/o de
bromo, (halégenoslquilo con 1 a2 3 #&omos de carbono)carbonil-
hal6genocalquilo con 1 a 3 dtomos de carbono, (halégenoalcoxi con 1 a 3
atomos de carbono)carbonil-halégenoalquilo con 1 a 3 étomos de carbono
con, respectivamente, 1 hasta 13 dtomos de fldor, de cloro y/o de bromo; -
COR®, -CONR'R® 0 -CH;NR’R",

RS, R, R, R?yR" ticnen los significados anteriormente indicados y

X%  significa cloro, bromo o yodo,

en presencia de una base y en presencia de de un diluyente.

Finalmente, se ha encontrado, que las nuevas difliormetilbenzoanilidas de 1a
férmula (T) tienen propiedades microbicidas muy buenas y que pueden emplearse para la
lucha contra microorganismos indeseados tanto en 1a proteccién de las plantas como,
también, en la proteccién de los materiales.

Sorprendentemente, les difiiormetilbenzoanilidas de la férmula (I), segfin la
invencién, presentan una actividad fungicida esencialmente mayor que la de los
productos activos conocidos con anterioridad, similares desde ¢l punto de vista de su

A
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constitucién.

Los compuestos segyin la invencion pueden presentarse, en caso dado, como
mezclas de las diversas formas isdbmeros posibles, especialmente de estereoisdémeros,
tales como, por gjemplo los isdmeros E y Z, treo y eritro, asl como de los isémeros
Gpticos, en caso dado también de tautdmeros. Se reivindican tanto los isémeros E como
también los isémeros Z, asi como también los isdmeros treo y eritro, del mismo modo
que los isémeros épticos, mezclas arbitrarias de estos isdmeros, asi como las posibles
formas tautémeros posibles.

Las diflGormetilbenzoanilidas, segin la invéncidn, estén definidas, en general,
por medio de la férmula (I). A continuacién se indican las definiciones preferentes de los
restos de las férmulas precedentes y que se indicariin a continuacién. Estas definiciones
son vilidas, de manera equivalente, tanto para los productos finales de 1a férmula (1)
como para todos los productos intermedios.

R,RLR'yR*  significan independientemente entre si, preferentemente, hidrégeno,
fitor, cloro o metilo.
R'  significa de forma especialmente preferente hidrégeno o flior.

. almente preferente hidrégeno.
R'  significa, también, de fornma muy cspecialments preferentg fldor.

R’  significa de forma especiglmente preferente hidrégeno.

R’  significa de forma especialmente preferente hidrégeno, fifior, cloro o metiltio.
R'  significa do forma muv eapecialmente preferents hidrégeno.

R'  significa, también, mmmm fitor.

R'  significa mmmhngmfm hidrégeno, metilo o iso-propilo.

R*  significa, mmblén.mmumﬂmmmmeﬁlo
R, R}, R*yR* sigunifican g
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simultdnea, hidrégeno.

significa preferentemente hidrogeno; aiquilo con 1 a 6 4tomos de carbono,
alquilsulfinilo con 1 a 4 dtomos de carbono, alquilsulfonilo con 1 a 4 étomos de
carbono, alcoxi con 1 a 3 4tomos de carbono-alquilo con 1 a 3 dtomos de carbono,
cicloalquilo con 3 a 6 dtomos de carbono; halégenoalquilo con 1 a 4 dtamos de
carbono, halégenoalquiltio con 1 a 4 dtomos de carbono, halégenoalquilsulfinilo
con 1 a 4 4tomos de carbono, haldgenoalquilsulfonilo con 1 a 4 dtomos de carbono,
halégeno-alcoxi con 1 a 3 dtomos de carbono-alquilo con 1 a 3 4tomos de carbono,
halégenocicloalquilo con 3 a 6 dtomos de carbono con, respectivamente, 1 hasta 9
itomos de fhior, de cloro y/o de bromo, formil-alquilo con 1 a 3 Atomos de
carbono, (alquilo con 1 a 3 4tomos de carbono)carbonil-alquilo con 1 a 3 dtomos de
carbono, (alcoxi con 1 a 3 dtomos de carbono)carbonil-alquilo con 1 a 3 dtomos de
carbono; (halégenoalquilo con 1 a 3 &tomos de carbono)carbonil-alquilo con 1 a 3
dtomos de carbono, (halégenoalcoxi con 1 a 3 dtomos de carbono)carbonil-alquilo
con | a 3 étomos de carbono con, respectivamente, 1 hasta 7 dtomos de flior, de
cloro y/o de bromo, (alquilo con 1 a 3 dtomos de carbono)carbonil-halégenoalquilo
con | a 3 dtomos de carbono, (alcoxi con | a 3 &tomos de carbono)carbonil-
halégenoalquilo con 1 a 3 Atomos de carbono con, respectivamente, 1 hasta 6
itomos de flior, de cloro y/o de bromo, (halégenoalquilo con 1 & 3 #tomos de
carbono)carbonil-halégenoalquilo con 1 & 3 4tomos de carbono, (halégenoalcoxi
con 1 a 3 dtomos de carbono)carbonil- halbgenoalquilo con 1 a 3 dtomos de carbono
con, respectivamente, 1 hasta 13 étomos de fliior, de cloro y/o de bromo; -COR®,
-CONR'R® 0 -CH;NR'R™.

¢ hidrégeno, metilo, etilo, n- o iso-
propilo, o-, iso-, sec- o terc.-butilo, pentilo o hexilo, metilsulfinilo, etilsulfinilo, n-
0 iso-propilsulfinilo, n-, iso-, sec- o terc.-butilsulfinilo, metilsulfonilo, etilsulfonilo,
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n- o iso-propilsulfonilo, n-, iso-, sec- o terc.-butilsulfonilo, metoximetilo,

metoxietilo, etoximetilo, etoxietilo, ciclopropilo, ciclopentilo, ciclohexilo,
trifiiormetilo, triclorometilo, triflioretilo, difliormetiltio, difliorclorometiltio,
trifliormetiltio, trifllormetilsulfinilo, trifliormetilsulfonilo, triffiormetoximetilo, -
CH,-CHO, -CH,CH;-CHO, -CH-CO-CH,,

-CH;-CO-CH;CHj, -CH3-CO-CH(CH,);, -CH;CH3-CO-CHs,
-CH,CH,-CO-CH;CH3, -CH,CHz-CO-CH(CHa)z, -CH-C(O)OCH,,
-CHy-C(0)OCH;CHj, -CHz-C(0)OCH(CHs)z, -CH2CH,-C(O)OCH;,
-CH2CH,-C(O)OCH:CH3, -CH;CHz-C(O)OCH(CHa),, -CHz-CO-CFs,
-CH;3-CO-CCl;, -CH2-CO-CH;CF;, -CHz-CO-CH2CCls, -CH;CHz-CO-CHCFs,
-CH;CH-CO-CH;CCly, -CH,-C(O)OCH,CF;, -CH2-C(O)YOCF;CF;,
-CHz-C(0)OCH,CCl3, -CH2-C(O)OCCCCl3, -CH,CH2-C(O)OCHCF;,
-CH,CH2-C(O)OCF:CF;, -CH2CH;-C(0)OCH;CCls, -CH2CHz-C(0)O-CCl.CCly;
-CORS, -CONR'R® 0 -CH;NRR".

significa de forma muy especiglments preferents hidrégeno; metilo, metoximetilo,
-CH3-CHO, -CH,CH»CHO, -CH,-CO-CH,, -CH,-CO-CH,;CH;,
-CH,-CO-CH(CHs); 0 -COR®.

significa preferentemnents hidrégeno, alquilo con 1 a 6 &tomos de carbono, alcoxi
con 1 a 4 dtomos de carbono, alcoxi con 1 a 3 dtomos de carbono-alquilo con 1 a 3
dtomos de carbono, cicloalquilo con 3 a 6 &tomos de carbono; halégenoalquilo con
1 a 4 étomos de carbono, halégencalcoxi con 1 a 4 dtomos de carbono, halégeno-
alcoxi con 1 a 3 édtomos de carbono-alquilo con | a 3 &tomos de carbono,
halégenocicloalquilo con 3 a 6 dtomos de carbono con, respectivamente, 1 hasta 9
ditomos de fhior, de cloro y/o de bromo, -COR".

g hidrogeno, metilo, etilo, n- o iso-
propilo, terc.-butilo, metoxi, etoxi, iso-propoxi, terc.-butoxi, ciclopropilo;
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trifliormetilo, trifliormetoxi, -COR"".

R6  significa dg forma muy capecialmenc preferente significa hidrégeno, -COCH;,
-CHO, -COCH;0CHj;, -COCO;CHj, -COCO,CH,CHs.

R yR* significan independientemente entre si preferentemente hidrégeno, alquilo
con | a 6 dtomos de carbono, alcoxi con l'a3itonmdecarbom-alquilooon 1a3
Atomos de carbono, cicloalquilo con 3 a 6 dtomos de carbono; halégenoalquilo con
1 a 4 4tomos de carbono, halégeno-alcoxi con 1 a 3 dtomos de carbono-alquilo con
1 a 3 itomos de carbono, halégenocicloalquilo con 3 a 6 4tomos de carbono con,
respectivamente, 1 hasta 9 &tomos de flior, de cloro y/o de bromo.

R’yR® forman, ademss, junto con el atomo de nitrdgeno, con el que estAn
enlazados, preferentemente un heterociclo con 5 hasta 8 itomos en el anillo,
saturado, substituido, en caso dado de una hasta cuatro veces, de forma igual o de
formas diferentes, por halégeno o por alquilo con 1 a 4 4tomos de carbono,
pudiendo contener el heterociclo 1 o 2 heterodtomos mas, no contiguos, de la serie
formada por oxigeno, por azufre o por NR'2,

R’yR? significan independientemente entre si g
hidrégeno, metilo, etilo, n- o iso-propilo, n-, iso-, sec- o terc.-butilo, metoximetilo,

metoxietilo, etoximetilo, etoxietilo, ciclopropilo, -ciclopentilo, ciclohexilo;
trifliormetilo, triclorometilo, trifloretilo, trifldormetoximetilo.

R’yR® forman, ademas, junto con el itomo de nitrégeno, con el que estin
enlazados, de fonma cspecialmente preferente un heterociclo saturado de la serie
formada por morfolina, tiomorfolina o piperazin, substituido, en caso dado de una
hasta cuatro veces, de forma igual o de formas diferentes, por fiior, por cloro, por
bromo o por metilo, pudiendo estar substituida la piperazina sobre el segundo
étomo de nitrégeno por R'.

R’yR" significan independientemente entre si preferentemente hidrégeno, alquilo
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con 1 a 6 dtomos de carbono, cicloalquilo con 3 a 6 dtomos de carbono;

halégenoalquilo con 1 a 4 dtomos de carbono, halégenocicloalquilo con 3 a 6

#tomos de carbono con, respectivamente, 1 hasta 9 dtomos de fldor, de cloro y/o de
bromo.

R’yR' forman, ademss, junto con el dtomo de nitrdgeno, con el que estin

enlazados, preferentemente un heterociclo con 5 hasta 8 étomos en el anillo,
saturado, substituido, en caso dado una o varias veces, de forma igual o de formas
diferentes, por halégeno o por alquilo con 1 a 4 itomos de carbono, pudiendo
contener el heterociclo 1 o 2 heterodtomos mis, no contiguos, de la serie formada
por oxigeno, par azufre o por NR'2.

R°yR"®  significan independientemente entre si de forma cspecialmente preferente

hidrégeno, metilo, etilo, n- o iso-propilo, n-, iso-, sec- o terc.-butilo, metoximetilo,
metoxietilo, etoximetilo, etoxietilo, ciclopropilo, ciclopentilo, ciclohexilo;
trifliormetilo, triclorometilo, triflioretilo, trifhiormetoximetilo.

R*yR" forman, ademAs, junto con el dtomo de nitrdgeno, el que estin

R"

enlazados, de forma especialmente preferente un heterociclo saturado, substituida,
en caso dado, de una hasta cuatro veces, de forma igual o de formas diferentes por
fiiior, por cloro, por bromo o por metilo de la serie formada por morfolina,
tiomorfolina o piperazina, pudiendo estar substituida la pipermzina sobre le
segundo dtomo de nitrégeno, par R'2,

significa preferentemente hidrégeno, alquilo con 1 a 6 dtomos de carbono, alcoxi
con 1 a 4 Atomos de carbono, alcoxi con 1 a 3 dtomos de carbono-alquilocon 1 a 3
étomos de carbon, cicloalquilo con 3 a 6 &tomos de carbono; halégencalquilo con
1 a 4 &tomos de carbono, halégenoalcoxi con | a 4 dtomos de carbono, hal6geno-
alcoxi con 1 a 3 Atomos de carbono-alquilo con 1 a 3 itomos de carbono,
halégenocicloalquilo con 3 a 6 dtomos de carbono con, respectivamente, 1 hasta 9
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dtomos de flor, de cloro y/o de bromo.

significa de

g preferente hidrogeno, metilo, etilo, n- o iso-
propilo, terc.-butilo, metoxi, etoxi, iso-propoxi, terc.-butoxi, ciclopropilo;
trifliormetilo, trifiliormetoxi.
significa preferentemente hidrégeno o alquilo con 1 a 4 4tomos de carbono.

i ente hidrégeno, metilo, etilo, n- o iso-

propilo, n-, iso-, sec- o terc.-butilo.

significa preferentemente Z'.

significa preferentemepte fenilo substituido, en caso dado, de una hasta cinco
veces, de forma igual o de formas diferentes, eligiéndose los substituyentes entre
los de 1= lista W',

los substituyentes entre los de la lista W',

significa, también,
formas igual o de formas diferentes, eligiéndose los substituyentes entre los de la
lista W',
significa, también, de forma especialmente preferente fenilo trisubstituido, de
forma igual o de formes diferentes, eligiéndose los substituyentes entre los de 1a
lista W',

significa dg forma muv cspecialmente preferente fenilo monosubstituido en Ia
posicion 4, eligiéndose los substituyentes entre los de 1a lista W'.

significa de forma muy cspecialments preferente fenilo disubstituido, de forma igual
o de formas diferentes en las posiciones 3,4, eligiéndose los substituyentes entre los
de Ia lista W',

o de formas diferentes en las posiciones 2,4, eligiéndose los substituyentes entre los
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de Ia lista W',

significa gde forma muv especialmente preferenis fenilo trisubstituido, de forma
igual o de formas diferentes en las posiciones 2,4,6, eligiéndose los substituyentes
entre los de la lista W',

significa halégeno, ciano, nitro, amino, hidroxi, formilo, carboxilo, carbamoilo,
tiocarbamoilo;

alquilo, hidroxialquilo, oxoalquilo, alcoxi, alcoxialquilo, alquiltioalquilo,
dialcoxialquilo, alquiltio, alquilsulfinilo o alquilsulfonilo con, respectivamente, 1
hasta 8 4tomos de carbomo, respectivamente de cadena lineal o de cadena
ramificada;

alquenilo o alqueniloxi con, respectivamente, 2 hasta 6 dtomos de carbono,
regpectivamente de cadena lineal o de cadena ramificada;

halégenoalquilo, hal6genoalcoxi, halégenoalquiltio, halégenoalquilsulfinilo o
hal6égenoalquilsulfonilo con, respectivamente, 1 hasta 6 &tomos de carbono,
respectivamente de cadena lineal o de cadena ramificada y con 1 hasta 13 dtomos
de halégeno iguales o diferentes;

halégenoalquenilo o balégenoalqueniloxi con, respectivamente, 2 hasta 6 Atomos
de carbono, respectivamente de cadena lineal o de cadena ramificada y con ] hasts
11 &tomos de halégeno iguslies o diferentes;

alquilamino, dialquilamino, alquilcarbonilo, alquilcarboniloxi, alcoxicarbonilo,
alquilaminocarbonilo, dialquilaminocarbonilo, arilalquilaminocarbonilo,
dislquilaminocarboniloxi con 1 hasta 6 dtomos de carbono respectivamente de
cadena lineal o de cadena ramificada en las respectivas cadenas hidrocarbonadas,
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alquenilcarbonilo o alquinilcarbonilo, con 2 hasta 6 atomos de carbono en las

correspondientes cadenas hidrocarbonadas, respectivamente de cadena lineal o de

cadena ramificada;

cicloalquilo o cicloalquiloxi con, respectivamente, 3 hasta 6 4tomos de carbono;

alquileno con 3 o 4 4tomos de carbono, oxialquileno ¢con 2 o 3 dtomos de carbono

o dioxialquileno con 1 o 2 dtomos de carbono respectivamente enlazados dos

veces, substituidos respectivamente de una hasta cuatro veces, de forma igual o de

formas diferentes por fliiar, por cloro, por oxa, por metilo, por trifliormetilo o por

etilo;

o un egrupemiento -C(Q")=N-Q’, donde

Q'  significa hidrégeno, hidroxi, alquilo con 1 hasta 4 &tomos de carbono,
halégenoslquilo con 1 hasta 4 Atomos de carbono y 1 hasta 9 &tomos de
h#dgeno iguales o diferentes o cicloalquilo con | hasta 6 dtomos de
carbono y

Q*  significa hidroxi, amino, metilamino, fenilo, bencilo o significa alguilo o
alcoxi con 1 haste 4 dtomos de carbono substituidos respectivamente, en
caso dado, por halégeno, par ciano, por hidroxi, por alcoxi, por alquiltio,
por alquilamino, por dialquilamino o por fenilo, o significa alqueniloxi o
alquiniloxi con, respectivamente, 2 hasta 4 4tomos de carbono,

as{ como fenilo, fenoxi, feniltio, benzoilo, benzoiletenilo, cinamoilo, heterociclito

o fenilalquilo, fenilalquiloxi, fenilalquiltio, © heterociclilalquilo, con,

respectivamente, 1 hasta 3 4tomos de carbono en las partes alquilo

correspondientes, substituidos respectivamente, en caso dado en la parte del anillo

desde una hasta tres veces por halégeno, y/o por alquilo o alcoxi con 1 hasta 4

&tomos de carbono, de cadena lineal o de cadena ramificada.

significa preferentemente fliior, cloro, bromo, metilo, etilo, n- o i-propilo, n-, i-, 8-

i
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o t-butilo, metoxi, etoxi, n- o i-propoxi, trifhiormetilo, trifldoretilo, difliormetoxi,

triffiormetoxi,  difliiorclorometoxi, trifldoretoxi, difliormetilendioxi o
tetrafliioretilendioxi respectivamente enlzados dos veces,
o un agrupamiento -C{Q")=N-Q?, donde
Q'  significa hidrégeno, metilo, etilo, trifliormetilo o ciclopropilo y
significa también preferentemente 22,
significa preferentemente cicloalquilo o bicicloalquilo con, respectivamente, 3
hasta 10 itomos de carbono, substituidos, en caso dado, de una a cuatro veces, de
forma igual o de formas diferentes, por alquilo con 1 a 4 étomos de carbono.
significa de forma especialmente preferents ciclopentilo, ciclohexilo, cicloheptilo,
ciclooctilo, ciclononilo, biciclo[2.2.1]heptilo o biciclof2.2.2]octilo.
significa también preferentemente Z°.
significa prefereptemente alquilo con 2 a 20 4tomos de carbono insubstituido o
significa alquilo con 1 a 20 4tomos de carbono substituido una o varias veces, de
forma igual o de formas diferentes, por flGor, por cloro, por bromo, por yodo y/o
por cicloalquilo con 3 a 6 &tomas de carbono, pudiendo estar substituida la parte de
cicloalquilo, por su lado, en caso dado de una hasta cuatro veces, de forma igual o
de formas diferentes por fliior, por cloro, por bromo, por yodo, por alquilocon 1 a
4 ftomos de carbono y/o por halégenoalquilo con 1 a 4 dtomos de carbono.

i nie alquilo con 2 a 20 &tomos de carbono

significs, también, de forma cspecialmente preferente alquilo con 1 a 20 dtomos de
carbono substituido por cloro, por ciclopropilo, por diclorocii:lopropilo, por
ciclobutilo, por ciclopentilo o por ciclohexilo.

significa, también, preferentemente Z".

significa preferentemente alquenilo con 2 a 20 itomos de carbono o alquinilo con 2
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a 20 atomos de carbono substituidos respectivamente, en caso dado, una o varias

veces, de forma igusal o de formas diferentes, por fltior, cloro, bromo, por yodo, por
hidroxi y/o por cicloalquilo con 3 a 6 dtomos de carbono, pudiendo estar substituida
la parte de cicloalquilo, por su lado, en caso dado de una hasta cuatro veces, de
5 forma igual o de formas diferentes por flGor, por cloro, por bromo, por yodo, por

alquilo con 1 a 4 4tomos de carbono y/o por halégenoalquilo con 1 a 4 dtomos de
carbono.

Z'  significa g

ente alquenilo con 2 a 20 itomos de
carbono o alquinilo con 2 a 20 4tomos de carbono.

10 ZyR* forman, también, preferentemente, junto con los dtomos de carbono, con los que
estin enlazados, un anillo carbociclico o heterociclico con 5 0 6 miembros
substituido, en caso dado, de una hasta cuatro veces, de forma igual o de formas
diferentes.

Z yR* forman, también, de forma cspecialmentc preferente junto con los dtomos de

15 carbono, con los que estin enlazados, un anillo carbociclico con 5 o 6 miembros
substituido, en caso dado, una, dos o tres veces por metilo.

Ademis, son preferentes los compuestos de la férmula (Ic)

en la que
20 R, R? R3 R*yZtienen los significados anteriormente indicados.
Ademis, son preferentes los compuestos de 1a férmula (Id)
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R!
R‘l R!
HF’
) . (1d),
Ho 2

en la que
R!, R, R, R* y 22 tienen los significados anteriormente indicados,
Ademais, son preferentes los compuestos de 1a férmula (Ie)

R
1 3
HF, R R
. te),
YT

R!, R% R?, R* y 73 tienen los significados anteriormente indicados.

en la que

Ademis, son preferentes los compuestos de la férmula (If)

g

R! R
HF,

. (If),
H R
z
10 enlaque
R, R, R}, R* y Z* tienen los significados anteriormente indicados.

Ademis, son preferentes los compuestos de Ia férmula (Ib)

/e
R} R®
é,il § @)
Y
2
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en la que

R, RLR, R'yZ tienen los significados anteriormente indicados.

Ademés, son preferentes los compuestos de 1a férmuls (Ig)
RZ
R R’
HF,

N R*
l'a“‘ z

()

5 enlaque

RLRLR,RLRY vz tienen los significados anteriormente indicados.

RS#!

significa preferentemnente alquilo con 1 a 6 4tomos de carbono, alquilsulfinilo con
1 a 4 itomos de carbono, alquilsulfonilo con 1 a 4 dtomos de carbono, alcoxi con 1
2 3 dtomos de carbono-alquilo con 1 a 3 4tomos de carbono, cicloalquilocon3a 6
dtomos de carbono; hal6gencalquilo con 1 a 4 dtomos de carbono,
halégenoalquiltio con 1 a 4 dtomos de carbono, halégenoalquilsulfinilo con 1 a 4
dtomos de carbono, halégencalquilsulfonilo con 1 & 4 étomos de carbono,
hal6geno-alcoxi con 1 a 3 dtomos de carbono-alquilo con 1 a 3 dtomos de carbono,
halégenocicloalquilo con 3 a 6 &tomos de carbono con, respectivamente, 1 hasta 9
dtomos de flior, de cloro y/o de bromo, formil-alquilo con 1 a 3 &tomos de
carbono, (alquilo con 1 a 3 dtomos de carbono)carbonil-alquilo con 1 a 3 stomos
de carbono, (alcoxi con 1 a 3 &tomos de carbono)carbonil-alquilo con 1 a 3 stomos
de carbono; (haldgenoalquilo con 1 a 3 dtomos de carbono)carbonil-alquilo con 1 a
3 dtomos de carbono, (halégenoalcoxi con 1 & 3 4tomos de carbono)carbonil-
alquilo con 1 a 3 dtomos de carbono con, respectivamente, 1 hasta 7 dtomos de
flior, de cloro y/o de bromo, (alquilo con 1 a 3 étomos de carbono)carbonil-
halégencalquilo con 1 a 3 dtomos de carbono, (alcoxi con 1 a 3 dtomos de
carbono)carbonil-halégenoalquilo con 1 a 3 Atomos de carbono con,
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respectivamente, 1 hasta 6 dtomos de flior, de cloro y/o de bromo,

(halogenoalquilo con 1 & 3 dtomos de carbono)carbonil-halégenoalquilo con 1 a 3
dtomos de carbono, (haldgenoalcoxi con 1 a 3 #tomos de carbono)carbonil-
halégenoalquilo con 1 a 3 4tomos de carbono con, respectivamente, 1 hasta 13
dtomos de flizor, de cloro y/o de bromo; -COR®, -CONR'R® o -CH:NR’R'.

significa de forma especiglmentc preferente metilo, etilo, n- o iso-propilo, n-, iso-,
sec- o terc-butilo, pentilo o hexilo, metilsulfinilo, etilsulfinilo, n- o iso-
];rc;pilsulﬁnilo, n-, iso~, sec- o terc.-butilsulfinilo, metilsulfonilo, etilsulfonilo, n- o
iso-propilsulfonilo, n-, iso-, sec- o terc.-butilsulfonilo, metoximetilo, metoxietilo,
etoximetilo, etoxietilo, ciclopropilo, ciclopentilo, ciclohexilo, trifliormetilo,

triclorometilo, triflioretilo, difliormetiltio, diflGorclorometiltio, trifiGormetiltio,

trifliormetilsulfinilo, trifliormetilsulfonilo, trifhiormetoximetilo, -CH;-CHO, -
CH;CH,-CHO, -CH,-CO-CHj, -CHx>-CO-CH,CH,,

-CH;-CO-CH(CHa),, -CH,CH;-CO-CHj, -CH;CH>-CO-CH;CH,
-CH,;CH;-CO-CH(CHa), -CH2-C(0)OCH3, -CHz-C(O)OCH,;CH;,
-CH;-C(O)OCH(CHj)s, -CH;CHz-C(0)OCH,, -CH,CH;-C(0)OCH;CH;,
-CHzCH;-C(O)OCH(CHa)z, -CH2-CO-CF3, -CHz-CO-CCls, -CHz-CO-CH;CF;,
-CH2-CO-CH2CCly, -CH;CH;-CO-CH2CF;, -CH;CH;-CO-CH,CCls,
-CH;-C(0)OCH;CF;, -CHx-C(O)OCF;CF;, -CHz-C(0YOCH,CCl,,
-CH;-C(0)YOCCl,CCly, -CH2CH;-C(OYOCH;CF;3, -CH;CH>-C(0)OCF:CFs,
~CH;CHa-C(O)OCH;CCls, -CH,CHa-C(0)0O-CCLCCls; -COR®, -CONR™R" 0
-CH;NR’R".

-CH,-CHO, -CH;CH,-CHO, -CH;-CO-CH;, -CH,-CO-CH:CHa,
-CHz-CO-CH(CHa), 0 -CORS,
Los restos hidrocarbonados saturados o insaturados tales como alquilo o

YU
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alquenilo pueden ser, respectivamente, de cadena lineal o de caden2 ramificada, incluso

combinacién con heterodtomos, tal como, por ejemplo, en alcoxi, en tanto en cuanto
esto sea posible.

La definicion de alquilo con ! a 20 dtomnos de carbono abarca el intervalo
méximo, definido en este caso, para un resto alquilo. Esta definicién abarca, en general,
los significados de metilo, etilo, n-, iso-propilo, n-, iso-, sec-, terc.-butilo, as{ como,
respectivamente, todos los isdmeros de pentilo, de bexilo, de heptilo, de octilo, de
nonilo, de decilo, de undecilo, de dodecilo, de tridecilo, de tetradecilo, de pentadecilo,
de hexadecilo, de heptadecilo, de octadecilo, de nonadecilo y de eicosilo. Entre estos son
preferentes los significados de metilo, etilo, n-, iso-propilo, n-, iso-, sec-, terc.-butilo, n-
pentilo, 1-metilbutilo, 2-metilbutilo, 3-metilbutilo, 1,2-dimetilpropilo, 2,2-
dimetilpropilo, n-hexilo, 1-metilpentilo, 4-metilpentilo, 1,3-dimetilbutilo, 3,3-
dimetilbutilo, 1,2,2-trimetilpropilo, n-heptilo, 1-metilhexilo, S5-metilhexilo, 1,4-
dimetilpentilo, 4,4-dimetilpentilo, 1,3,3-trimetilbutilo, 1,2,3-trimetilbutilo.

La definicién de alquenilo con 2 a 20 dtomos de carbono abarca el intervalo
méximno, definido en este caso, para un resto alquenilo. En particular esta definicién
abarca los significados de etenilo, 1-propenilo, 2-propenilo, iso-propenilo, 1-butenilo, 2-
butenilo, 3-butenilo, I-metil-1-propenilo, 2-metil-1-propeniio, 1-metil-2-propenilo, 2-
metil-2-propenilo, l-etiletenilo, asi como, respectivamente, todos los isémeros de
pentenilo, de hexenilo, de heptenilo, de octenilo, de nonenilo, de decenilo, de
undecenilo, de dodecenilo, de tridecenilo, de tetradecenilo, de pentadecenilo, de
hexadecenilo, de heptadecenilo, de octadecenile, de nonadecenilo y de eicosenilo. Entre
estos son preferentes los significados de etenilo, 1-propenilo, 2-propenilo, 1-butenilo, 2-
butenilo, 3-butenilo, 1-metil-1-propenilo, 2-metil-1-propenilo, 1-pentenilo, 4-pentenilo,
1-metil-1-butenilo, 1,2-dimetil-1-propenilo, 1-hexenilo, S-hexenilo, 1-metil-1-pentenilo,
1,3-dimetil-1-butenilo, 1-metil-1-hexenilo, 1,3,3-trimetil-1-butenilo.

R
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La definicion de alquinilo con 2 a 20 dtomos de carbono abarca el intervalo

méximo posible definido en este caso para un resto alquinilo. En particular, esta
definicién abarca los significados de etinilo, 1-propinilo, 2-propinilo, 1-butinilo, 2-
butinilo, 3-butinilo, 1-metil-2-propinilo, asi como, respectivamente, todos los isdémeros
de pentinilo, de hexinilo, de heptinilo, de octinilo, de noninilo, de decinilo, de
undecinilo, de dodecinilo, de tridecinilo, de tetradecinilo, de pentadecinilo, de
hexadecinilo, de heptadecinilo, de octadecinilo, de nonadecinilo y de eicosinilo. Entres
estos son preferentes los significados de etinilo, 1-propinilo, 1-butinilo, 3-butinilo, 1-
metil-2-propinilo, 1-pentinilo, 4-pentinilo, 1-hexinilo, 5-hexinilo, 3,3-dimetil-1-butinilo,
4 4-dimetil-1-pentinilo, 4,4-dimetil-2-pentinilo, 1,4-dimetil-2-pentinilo.

Los restos, en caso dado substituidos, pueden estar ;mbstimidou una o varias
veces, pugliendo ser iguales o diferentes los substituyentes en el caso de una substitucién
miultiple.

Los restos substituidos por haldgeno, tales como por ejemplo halégenoalquilo,
estas halogenados una o varias veces. Los dtomos de halégeno pueden ser iguales o
diferentes en el caso de una halogenacién miiltiple. En este caso, halégeno significa
flior, cloro, bromo y yodo, especialmente significa flior, cloro y bromo.

Las definiciones de los restos o bien las explicaciones, dadas anteriormente de
manera general, o indicadas en los intervalos preferentes pueden combinarse
arbitrariamente entre los intervalos correspondientes y entre los intervalos preferentes.
Estas son vilidas para los productos finales asi como, de maner correspondiente, para
los productos de partida y pams los productos intermedios.

Explicaciones de 1 mientos v de los uctos in edios:
Procedimiento (a)

Si se emplean el cloruro de 2-{(diflliormetil)benzoilo y la 4'-cloro-3'-fldor-1,1-

bifenil-2-amina como productos de partida, podrd representarse el desarrollo del
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procedimiento (a), segiin la invencién, por medio del esquema de férmulas siguiente:

para la realizacién del procedimiento (a) segiin la invencidn, estdn-definidos, en genersl, -

L wle N >
-

Los derivados de difliormetilbenzoilo, necesarios como productos de partida

por medio de la férmula (IT). En esta férmula (IT), X' significa, preferentemente, cloro o
hidroxi.

Los derivados de difhiormetilbenzoilo de la férmula (IT) son nuevos. Estos se

obticnen si,

)

se somete a fluoracién el 2-formil-benzopnitrilo (XIV)

HO

CN V)

en una primera etapa con trifluoruro de (dietilamino)azufre en presencia de un
diluyente (por ejemplo cloruro de metileno)nitrito de isoamilo,
y el 2-difliormetil-benzonitrilo de la férmula (XV), obtenidos de este modo

HF,

CN xv)

se hace reaccionar, en una segunda etapa, con una base (por ejemplo NaOH o
KOH) [compuestos de la férmula (1), en los cuales X' significa hidroxi]

y este &cido se hace reaccionar, en una tercera etapa, en caso dado con un agente
de cloracifn (por ejemplo cloruro de tionilo, cloruro de oxalilo) en presencia de

un diluyente (por c¢jemplo tolueno o cloruro de metileno) para dar el

- S EL LT PR L
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correspondiente cloruro de acilo [compuestos de 1a férmula (II), en los cuales x!

significa cloro].

Los derivados de anilina, necesarios, ademis, como productos de partida para la
realizacién del procedimiento (a) segiin la invencién estin definidos, en general, por
medio de la formula (MlI). En esta formula (1), R', R?, R}, RY, R’ y Z tienen
preferentemente, de forma especialmente preferente o bien de forma muy especialmente

preferente aquellos significados que ye ha.n sido c:tndos como preferentes como

T et b Wy T e 2

especlalmente preferentes o blel;l' como muy especmlmente preferentes pm estos restos-- '
en relacién con la descripcién de los compuestos de 1a férmula (I) segtin 1a invencidn.

Los productos de partida de la férmula (IIT) son conocidos en gran parte y/o
pueden preparurse seglin procedimientos conocidos (véanse por ejemplo las
publicaciones Bull. Korean Chem. Soc. 2000, 21, 165-166; Chem. Pharm. Bull. 1992,
40, 240-244; Heterocycles 1989, 29, 1013-1016; J. Med. Chem. 1996, 39, 892-903;
Synthesis 1993, 713-16; Synth. Commun. 1994, 24, 267-272; Synthesis 1994, 142-144;
DE-A 27 27 416; DE-A 102 190 35; JP-A 9-132567; EP-A 0 824 099; WO 93/11117;
EP-A 0 545 099; EP-A 0 589 301; EP-A 0 589 313 y WO 02/38542).

También es posible, preparar, en primer lugar, derivados de anilina de la férmula
(T0), en la que R* significa hidrégeno y efectuar una derivatizacién, a continuacién, de
los compuestos, obtenidos de este modo, seglin métodos usuales (por ejemplo de manera
aniloga a la del procedimiento (i) segiin la invencidén).

Procedimiento (b)

Si se emplean la N«(2-bromofenil)-2-(difliormetil)benzamida y el &cido 4-cloro-
3-fluorfenilbordnico como productos de partids, asi como un catalizador, podré
representarse el desarrollo del procedimiento (b), segin la invencién, por medio del
esquema de formulas siguiente:
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P8 = S

Las halégeno-difliormetilbenzoanilidas, necesarias como productos de partida

para la realizacién-del procedimiento (b), segiin la invencion, estin definidas, en general, .

por medio de la férmula (IV). En esta formula (IV), R, R} R’ R* y R® tienen
preferentemente, de forma especialmente preferente o bien de forma muy especialmente
preferente aquellos significados que ya han sido citados como preferentes, como
especialmente preferentes o bien como muy especialmente preferentes para estos restos
en relacién con la descripcién de los compuestos de la férmula (I) segiin la invencién.
En este caso X? significa bromo o yodo.

Las hal6geno-difliormetilbenzoanilidas de la fdrmula (IV) no son conocidas
todavia. Estas constituyen, como nuevos productos quimicos, igualmente un objeto de la
presente solicitud. Estas se obtienen, si
k) se hacen reaccionar derivados de diflGormetilbenzoilo de la férmula (1I)

HFI
X! an

en la que
X'  significa halégeno o hidroxi,
con halégenoanilinas de la férmula (XVI)
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RI
R R}
XVl
HN R
R X

enlaque R', R?, R, RY, R® y X tienen los significados anteriormente indicados,
en caso dado en presencia de un catalizador, en caso dado en presencia de un
agente de condensacion, en caso dado en presencia de un agente aceptor de dcido
-5 -~ ‘wy-encast'dado;-en‘presencia de un diluyente. - C e Ee e enheel etz -y v Ao o
Procedimiento (k)
Si se emplean el cloruro de 2-(difliormetil)benzoilo y la 2-bromoanilina como
productos de partida, podré representarse ¢l desarrollo del procedimiento (i), segtin la
invencién, por medio del esquema de férmulas siguiente:

S0 — WY

Los derivados de difliormetilbenzoilo de la férmula (II), necesarios como
productos de partida para la realizacién del procedimiento (k), segiin la invencién, han -
sido descritos ya anteriormente en relacién con el procedimiento (a) segiin la invencién.

10

Las halégenoanilinas, necesarias, ademds, como productos de partida para la

15 realizacién del procedimiento (k), segiin la invenci6n, estin definidas, en general, por

medio de la formula (XVI). En esta férmula (XVI), R, R?, R3, R*, R y X? tienen

preferentemente, de forma especialmente preferente o bien de forma muy especialmente

preferente aquellos significados que ya han sido citados como preferentes, como

especialmente preferentes o bien como muy especialmente preferentes para estos restos

20 en relacion con la descripcién de los compuestos de la férmula (I), segin la invencién, o
bien de los productos de partida de la fdrmula (III).

Las halégenoanilinas de la férmula (XVI) son productos quimicos para sintesis,
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conocidos o pueden cbtenerse segiin procedimientos conocidos. En ¢l caso, en que R® no

signifique hidrégeno, el resto R podré incorporarse en la etapa de los compuestos de Ia
formula (XVI) mediante métodos de derivatizacién usuales. También es posible preparar
en primer lugar compuestos de la férmuta (TV), en ‘los cuales R® signifique hidrégeno y
efectuar una derivatizacién, a continuacidn, de los productos, obtenidos de este modo,
segin métodos usuales (véase el procedimiento (i) segiin la invencidn).

Los derivados del 4cido borbnico, necesarios, ademis, como productos de partida
‘para la realizacién del procedimiento (b), segin Ia invencidn, estén definidos, on
general, por medio de la férmula (V). En esta férmula (V), Z' tiene preferentemente, de
forma especialmente preferente o bien de forma muy especialmente preferente aquellos
significados que ya han sido citados como preferentes, como especiaimente preferentes
o bien como muy especialmente preferentes para Z' en relacién con la descripcion de los
compuestos de la formula (I), segin la invencién. A' y A? significan, respectivamente,
hidrégeno o, en conjunto, significan tetrametiletileno.

Los derivados del dcido borSnico de la férmula (V) son conocidos y/o pueden
obtenerse segiin procedimientos conocidos (véase por ejemplo las publicaciones WO
01/90084 y US 5,633,218).

Procedimiento (c)

Si se emplean el dcido 2- {[(2-(difliormetil)benzoil]amino} fenilboroxilico y el 1-
bromo-4-cloro-3-fliorbenceno como productos de partida, asf como un catalizador,
podri representarse ¢l desarrollo del procedimiento (c), segin la invencién, por medio
del esquemna de férmulas siguiente:

P A e T
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SR, ~ 5

Los derivados de la difliormetilbenzamida del icido bor6nico, necesarios como

" prodictos de partida para la realizacién del procedimiento (c), segtin la invencicn, cstin
definidos, en general, por medio de la formula (VI). En esta férmula (VI) R!, R?, R?, R*

5 y R’ tienen preferentemente, de forma especialmente preferente o bien de forma muy
especialmente preferente aquellos significados que ya han sido citados como preferentes,
como especialmente preferentes o bien como muy especialmente preferentes para estos
restos en relacién con la descripcion de los compuestos de la férmula (I), segin la

|

invencién. A’ y A* significan, respectivamente, hidrégeno o, en conjunto, significan
10 tetrametiletileno.

Los derivados de la difliormetilbenzamida del 4cido borbnico de la férmula (VI)
no son conocidos todavia. Estos son compuestos quimicos muevos y constituyen,
igualmente, un objeto de la presente solicitud. Estos se obtienen, si
)] se hacen reaccionar derivados del difliormetilbenzoilo de la férmula (1)

HF,
X' m
15

la que

X'  significa halégeno o hidroxi,

con derivados del dcido anilinoborénico de 1a férmula (XVII)
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R
RY R
HE- RY (v
A‘-o’a‘o-A‘
la que

R, R? R, R%, R% A’y A* tienen los significados anteriormente indicados,
-casodadompresencxadeuncatahndor,encasodadoenpresencmdeun
agente de condensncldn. en caso dado en presencia de un agente aceptor de 4cido
y, en caso dado, en presencia de un diluyente.
Procedimiento ()
Si sc cemplean el cloruro de 2-(difliormetil)benzoilo y el deido 2-
aminofenilborénico como productos de partida, podri representarse el desarrollo del
procedimiento (I), segiin la invencién, por medio del esquema de férmulas signiente:

HF, HF, /@
c N
HN B(OH),

B(OH),
Los derivados de difliormetilbenzoilo de la féormula (II), necesarios como

productos de partida para Ia realizacién del procedimiento (1), segin la invencién, han
sido descritos ya anteriormente en relacién con el procedimiento (a), segyin la invencién.

Los derivados del icido anilinoborémico, necesarios, ademis, como productos de
partida para la realizacién del procedimiento (1), segin la invencién, estén definidos, en
general, por medio de .a formula (XVII). En esta formula (XVII) R, R?, R}, R* y R®
tienen preferentemente, de forma especialmente preferente o bien de forma muy
especialmente preferente aquellos significados que ya han sido citados como preferentes,
como especialmente preferentes o bien como muy especialmente preferentes para estos
restos en relacién con la descripcién de los compuestos de la férmula (I), segin la
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invencién. A’ y A* significan, respectivamente, hidrégeno o, en conjunto, significan

tetrametiletileno.

Los derivados del 4cido anilinoborénico de Ia formula (XVII) son productos
quimicos para sintesis conocidos 0 pueden prepararse seglin procedimientos conocidos.
En e} caso en que R® no signifique hidrégeno, podré introducirse R® en la etapa de los
compuestos de la férmula (XVII) mediante métodos usuales de derivatizacion. También

es posible preparar, en primer lugar, compuestos de la férmula (VI), en los cuales R

signifique hidrégeno y efectuar uns derivatizacién, a continuacién, de los productos,
obtenidos de este modo, seglin métodos usuales (véase el procedimiento (i) segin la
invencion).

Los derivados de fenilo necesarios, ademis, como productos de partida para la
realizacion del procedimiento (c) segiin la invencién estdn definidos, en general, por
medio de 1a férmula (VII). En esta férmula (VII), Z' tiene preferentemente, de forma
especiaimente preferente o bien de forma muy especialmente preferente aquellos
significados que ya han sido citados como preferentes, como especialmente preferentes
o bien como muy especialmente preferentes para Z' en relacién con la descripcién de los
compuestos de la formula (I), segin la invencién. X® significa cloro, bromo, yodo o
sulfonato de trifliormetilo. '

Los derivados de fenilo de la férmula (VII) son productos quimicos para sintesis
conocidos.

Procedimiento (d)

Si se emplean la N~(2-bromofenil)-2-(difliormetil)benzamida y el 1-bromo<4-
cloro-3-flliorbenceno como productos de pa.rtidal, asf como un catalizador y el
44.4'4' 5,55 5 -octametil-2,2"-bis-1,3,2-dioxaborolano, podri representarse el
desarrollo del procedimiento (d), segin la invencién, por medio del esquema de
formulas signiente;
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Las halégeno-difiiormetilbenzoanilidas de la fémmula (IV), necesarias como
productos de partida para la realizacién del procedimiento (d) segin la invencidn, asl
como los derivados de fenilo de la férmula (VII) han sido descritos ya anteriormente en
relacién con log procedimientos (b) y (c) segiin la invencién.

El 4,44'4'5,5,5 5 -octametil-2,2°-bis-1,3,2-dioxaborolano necesario, ademas,
para la realizacién del procedimiento (d), segiin 1a invencién, es un producto quimico
para sintesis usual en el comercio.

Procedimiento (e)

Si se hidrogena, por ejemplo, la 2-(difliormetil)}-N-{2-[1,3-dimetil-1-
butenillfenil} benzamida, podri representarse ¢l desarrollo del procedimiento (¢), segin
la invencidn, por medio del esquema de férmulas siguiente:

P 58,

Las dxﬂﬁormeulbenmmdas, necesarias como produclm de parhda pare la
realizacién del procedimiento (€) segin la invencién, estin definidas, en general, por
medio de la férmula (la). En esta formula (Ia), R', R% R}, R* y R® tiemen
preferentemente, de forma especialmente preferente o bien de forma muy especialmente
preferente aquellos significados que ya han sido citados como preferentes, como
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especialmente preferentes o bien como muy especialmente preferentes para estos restos

en relaci6n con la descripcidn de los compuestos de la férmula (1), segin Ja invencién.
Los compuestos de la formula (Ia) son compuestos segin la invencién y pueden
prepararse segln los procedimientos (a), (f), (g) o (h).
Procedimiento (f)
Si se deshidrata, por ejemplo, la 2-(difldormetil)-N-[2-(1-hidroxi-1,3-
dimetilbutil)fenil]benzamida, podni representarse el desarrollo del procedimiento (f),
segiin la invencion, por medio del esquema de frmulas siguiente:

HF, HF,
N —i N
H OH -HO0 H
H,C H,C™ ™\
H,C CH,

H,C

Las hidroxialquil—di’ﬂﬁonn:':labenzoanilidas, necesarias como productos de
partida para la realizacién del procedimiento (f) segiin la invencidn, estin definidas, en
general, por medio de la formula (VIII). En esta formula (VI), R, R?, R?, R* y R®
tienen preferentemente, de forma especialmente preferente o bien de forma muy
especialmente preferente aquellos significados que ya han sido citados como preferentes,
como especialmente preferentes o bien como muy especialmente preferentes para estos
restos en relacién con la descripcién de los compuestos de la formula (I), segin la
invencién,

Preferentemente,

X°  significa hidroxilalquilo con 2 a 12 dtomos de carbono substituido en caso dado,
adicionalmente, de una a cuatro veces, de forma igual o de formas diferentes, por
cloro, por fliior, por bromo y/o por cicloalquilo con 3 a 6 4tomos de carbono,
pudiendo estar substituida la parte cicloalquilo, por su iado, en caso dado por
balégeno y/o por alquilo con 1 a 4 4tomos de carbono.

N
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De forma egpecialmente preferente,

X significa hidroxietilo, hidroxipropilo, hidroxibutilo, hidroxipentilo, hidroxihexilo,
hidroxiheptilo, hidroxioctilo, hidroxinonilo o hidroxidecilo respectivarmente
enlazados en cualquier posicion, respectivamente de cadena lineal o de cadena
ramificada, substituidos en caso dado de una a cuatro veces, de forma igual o de
formas diferentes por flior, por ciclopropilo, por difliorciclopropilo, por
ciclobutilo, por ciclopentilo y/o por ciclohexilo.

Los compuestos de la férmula (VII) no son conocidos todavia y constituyen, a
modo de compuestos nuevos, un objeto de la presente solicitud.

Se ha encontrado, también, que 1as hidroxialquil-difliormetilbenzoanilidas de Ia
férmula (VIII) tienen propiedades microbicidas muy buenas y que pueden emplearse
para la lucha contra los microorganismos indescados tanto en la proteccion de las plantas
como también en la proteccidn de los materiales.

Las hidroxialquil-difliormetilbenzoanilidas de la férmula (VIII) se obtienen, si
se hacen reaccionar
m)  derivados del difliormetilbenzoilo de 1a férmula (1I)

HF,

x! (n

la que
X'  significa halégeno o hidroxi,
con derivados de hidroxialquilanilina de la férmula (XVIII)
R
R} R
. (Xvi
Hlil R
S v
la que
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R' R%, R, R4, R’ y X tienen los significados anteriormente indicados,

en caso dado en presencia de un catalizador, en caso dado en presencia de un
agente de condensacién, en caso dado en presencia de un agente aceptor de 4cido
y, en caso dado, en presencia de un diluyente.
Procedimiento (m)
Si se emples, por ejemplo, el cloruro 2-(diflGormetil)benzoilo y el 2-(2-
aminofenil)-2-pentanol como productos de partida, podré representarse el desarrollo del
procedimiento (m), seglin la invencién, por medio del esquema de férmulas siguiente:

G =S

Los derivados del dxﬂﬁonneulbenzoxlo de la férmula (1), necesarios como
productos de partida para la realizacién del procedimiento (m) segin la invencién, han
sido descritos ya anteriormente en relacién con ¢l procedimiento (a) segiin la invencién.

Los derivados de la hidroxialquilaniline necesarios, ademés, como productos de
partida para la realizacién del procedimiento (I), segin la invencién, estin definidos, en
general, por medio de la formula (XVIII). En esta férmula (XVII), R, R, R, R, Ry
X°® ticnen preferentemente, de forma especialmente preferente o bien de forma muy
especialmente preferente aquellos significados que ya han sido citados como preferentes,
como especialmente preferentes o bien como muy especialmente preferentes para estos
restos en relacidn con la descripcién de los compuestos de las férmulas (T) o bien (VIID),
segun la invencidn.

Los derivados de hidroxialquilanilina de la férmula (XVII) son conocidos ylo
pueden prepararse segun métodos conocidos (véanse, por ejemplo, las publicaciones US
3,917,592 o EP-A 0 824 099). En el caso, en que R’ no signifique hidrégeno, podré
introducirse el resto R® en la etapa de los compuestos de la formula (XVIIT) mediante

e
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métodos de derivatizacién usuales. También es posible preparar, en primer lugar,

compuestos de la formula (VIID), en los cuales R? significa hidrogeno y efectuar una
derivatizacién, a continuacién, de los productos, obtenidos de este modo, segiin métodos
usuales [véase ¢l procedimiento (i) segiin la invencion].

Procedimiento (g)

Si se emplean, por ejemplo, la N{(2-bromofenil)-2-(difliormetil)benzamida y el

1-hexino como productos de partida, asi como un catalizador, podré mpresentnme el

desarrollo del procedimiento (g), seglin la invencién, por medio del esquema de
formulas siguiente:

Las hal6geno-difliormetilbenzoanilidas de la férmula (IV), necesarias como
productos de partida para la realizacién del procedimiento (g) segiin la invencién, han
gsido descritas ya anteriormente en relacién con el procedimiento (c), segin la invencién.

Los alquinos necesarios, ademds, como productos de partida para la realizacién
del procedimiento (g), segin la invencién, estin definidos, en general, por medio de la
férmula (IX).

Preferentemente,

A’ significa alquilo con 2 a 10 dtomos de carbono substituido, en caso dado, de una
hasta cuatro veces, de forma igual o de formas diferentes, por flfior, por cloro,
por bromo y/o por cicloalquilo con 3 a 6 dtomos de carbono, pudiendo estar
substituida la parte cicloalquilo, por su lado, en caso dado por halégeno y/o por
alquilo con 1 a 4 Atomos de carbono.

P
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D¢ forma espccialments oreferente.
significa etilo, propilo, butilo, pentilo, hexilo, heptilo u octilo enlazados
respectivamente en cualquier posicién, respectivamente de cadena lineal o de
cadena ramificada, substitnidos en caso dado de una a cuatro veces, de forma
igual o de formas diferentes por flior, por cloro, por ciclopropilo, por
difldorciclopropilo, por ciclobutilo, por ciclopentilo y/o por ciclohexilo.
Los alquinos de la formula (IX) son productos quimicos para sintesis conocidos.
Los alquenos necesarios, ademés, alternativamente como productos de partida

para la realizaciém del procedimiento (g) segiin la invencifn, estén definidos, en general,

por medio de la férmula (X).

Ereferentemente,

AS, ATy A* significan, independientemente entre si, hidrdgeno o significan alquilo

substituido, en caso dado, de una a cuatro veces, de forma igual o de formas
diferentes, por fhior, por cloro, por bromo y/o por cicloalquilo con 3 a 6 dtomos
de carbono, pudiendo estar substituida la parte cicloalquilo, por su lado, ea caso
dado por halégeno y/o por alquilo con 1 a 4 dtomos de carbono sin que ¢l nimero
total de los 4tomos de carbono de la parte de la molécula de cadena abierta
sobrepase el niimero de 12.

De forma especialmente preferente,

A5, A’y A" significan, independientemente entre sf, respectivamente hidrégeno o

significan etilo, propilo, butilo, pentilo, hexilo, heptilo v octilo enlazados
Tespectivamente en cualquier posicion, respectivamente de cadena lineal o de
cadena ramificada, substituidos en caso dado de una a cuatro veces, de forma
igual o de formas diferentes, por fliior, por ciclopropilo, por difldorciclopropilo,
por ciclobutilo, por ciclopentilo y/o por ciclohexilo, sin que el niimero total de
los 4tomos de carbono de la parte de la molécula de cadena abierta sobrepase el

AR
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nimero de 12.

Los alquenos de la formula (X) son productos quimicos para sintesis conocidos.
Procedimlento (h)

Si se emplean la N-{(2-acetilfenil)-2-(difliormetil)benzamida y el yoduro de
butil(trifenil)-fosfonio como productos de partida, podré representarse el desarrollo del
procedimiento (h), segiin la invencion, por medio del esquemna de férmulas siguiente:

\i’;Fz ﬂ /9 {CeHsh Fy
P’ Base
N . N
H + l1-C4H' H
- P(=0XC,H
0” “CH, I’ . HE NCefie

H,C

Las cetonas, necesarias como productos de partida para la realizacién del
procedimiento (h), segin la invencién, estin definidas, en general, por medio de la
formula (XI). En ests formula (XI), R', R, R3, R* y R® tienen preferentemente, de forma
especialmente preferente o bien de forma muy especialmente preferente aquellos

significados que ya han sido citados como preferentes, como especislmente preferentes

o bien como muy especialmente preferentes para estos restos en relacidn con la

descrip‘cién de los compuestos de la férmula (I), segdn la invencidn.
Preferentemente,

A’  significa alquilo con 2 a 10 &tomos de carbono substituido, en caso dado, de una
a cuatro veces, de forma igual o de formas diferentes, por flior, por cloro, por
bromo y/o por cicloalquilo con 3 a 6 dtomos de carbono, pudiendo estar
substituida la parte cicloalquilo, por su lado, en caso dado por halégeno y/o por
alquilo con 1 a 4 Atomos de carbono.

De forma especialmente preferente,

A’  significa etilo, propilo, butilo, pentilo, hexilo, heptilo u octilo enlazados
respectivamente en cualquier posicién, respectivamente de cadena lineal o de
cadena ramificada, substituidos en caso dado de una a cuatro veces, de forma
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igual o de formas diferentes por flGor, por ciclopropilo, por diflGorciclopropilo,

por ciclobutilo, por ciclopentilo y/o por ciclohexilo,
Las cetonas de la formula (XI) no son conocidas todavia. Estas constituyen,
como nmevos productos quimicos, igualmente un objeto de la presente solicitud. Estas se
5 obtienen, si
n) se hacen reaccionar derivados del difliormetilbenzoilo de la férmula (II)
HF,
X X .M
en la que

X'  significa halégeno o hidroxi,
10 con cetoanilinas de la férmula (XIX)

en la que
R', R*, R’ R%, R y A’ tienen los significados anteriormente indicados,
en caso dado en presencia de un catalizador, en caso dado en presencia de un
15 agente de condensacidn, en caso dado en presencia de un agente aceptor de dcido
Y, en caso dado, en presencia de un diluyente.
Procedimiento (n)
Si s emplean el cloruro de 2-(diftiormetil)benzoilo y 1a 1-(2-aminofenil)etanona
como productos de partida, podri representarse el desamrollo del procedimiento (n),
20 segin la invencidn, por medio del esquems de fSrmulas siguiente:
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Los derivados del dlﬂummetllbenzodo de la férmula (1), necesarios como
productos de partida para la realizacién del procedimiento (n) segin la invencién, han
sido descritos ya anteriormente en relacién con el procedimiento (a), segin la invencion.

Las cetoanilinas neccsarias, ademds, como productos de partida -parm..la-

realizacién del procedimiento (n), segiin la invencién, estin definidas, en general, por
medio de la formula (XIX). En esta formula (XIX), R', R?, R, RY, R’ y A’ tienen
preferentemente, de forma especialmente preferente o bien de forma muy especialmente
preferente aquellos significados que ya han sido citados como preferentes, como
especialmente preferentes o bien como muy especialmente preferentes para estos restos
en relacion con la descripcién de los compuestos de las férmulas (I) o bien (XT), segin la
invencién.

Las cetoanilinas de la férmula (XIX) son conocidas (véanse las publicaciones J.
Am. Chem. Soc. 1978, 100, 4842-4857 o US 4,032,573) y/o pueden obtenerse segiin
métodos conocidos. En ¢l caso en que R® no signifique hidrégeno, podré introducirse el
resto R* en la etapa de los compuestos de la formula (XXII) segin métodos de
derivatizacién usuales. También es posible preparar, en primer lugar, compuestos de la
férmula (VIID), en los cuales R? significa hidrégeno y efectuar una derivatizacién, a
continuacién, de los productos, obtenidos de este mado, segilin métodos usuales (véase el
procedimiento (i) segin la invencidn).

Los compuestos del fosforo, necesarios, ademads, como productos de partida para
la realizacién del procedimiento (h), segin la invencién, estéin definidos, en general, por
medio de la formula (XII).

Preferentemente,

= WM 4t
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significa alquilo con 2 a 10 4tomos de carbono substituido, en caso dado, de una

a cuatro veces, de forma igual o de formas diferentes, por cloro, por flior, por
bromo y/o por cicloalquilo con 3 a 6 4tomos de carbono, pudiendo estar
substituida la parte cicloalquilo, por su lado, en caso dado por halégeno y/o por
alquilo con 1 a 4 dtomos de carbono.

forma especi te

s:gmﬂca etllo, propilo, bul:lo, penulo, hexllo, hephlo u octilo enlazados

e T R LT o e T L N I CH '] T S

cadena ramificada, substituidos en caso dado de una a cuatro veces, de forma
igual o de formas diferentes por fliior, por ciclopropilo, por difldorciclopropilo,
por ciclobutilo, por ciclopentilo yfo por ciclohexilo.

Prefecentemente,

significa un agrupamiento -P*(CsHs)Cl', -P*(CeHs)iBr, -P*(CsHsT,
~P(=0)(OCH3); o -P(=0)(OC;Hs)s.

Los compuestos del fosforo de la férmula (XII) son conocidos y/o pueden

prepararse segtin procedimientos conocidos (véanse las publicaciones Justus Liebigs,
Ann. Chem. 1933, 580, 44-57 o Pure Appl. Chem. 1964, 9, 307-335),
Procedimiento (i)

Si se emplean la N<(4'-cloro-3’-flGor-1,1°-bifenil-2-il)-2-(difliormetil)benzamida

20 y el cloruro de acetilo como productos de partida, podri representarse el desarrollo del
procedimiento (i), segiin la invencién, por medio del esquema de férmulas siguiente:

Cl

L5 R
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Las difliormetilbenzoanilidas, necesarias como productos de partida para la

realizacién del procedimiento (i), segin la invencién, estén definidas, en general, por
medio de la formula (Ib). En esta formula (Ib), R', R%, R’, R' y Z tienen
preferentemente, de forma especialmente preferente o bien de forma muy especialmente
preferente, aquellos significados que ya han sido citados como preferentes, como
especialmente preferentes o bien como muy especialmente preferentes para estos restos
en relaclén con la desmpclén de los compueslaos de la férmula (I), segﬁn la invencién.

Los oompuestos de la férmula (Ib) son oompuestos segin la mvencn’m y pueden
prepararse seglin los procedimientos (a) hasta (h).

Los halogenuros necesarios, ademés, como productos de partida para la
realizacién del procedimiento (i), segin la invencién, estin definidos, en general, por
medio de la formula (XHI). En esta formula (XJII), R*! tiene preferentemente, de forma
especialmente preferente o bien de forma muy especialmente preferente aquellos
significados que ya han sido citados como preferentes, como especialmente preferentes
o bien como muy especialmente preferentes para este resto, en relacién con la
descripci6n de los compuestos de la férmula (Ig). X® significa cloro, bromo o yodo.

Los halogenuros de la férmula (XIII) son conocidos.

Condiciones de la reaccién.

Como diluyentes para la realizacién de los procedimientos (a), (k), (1), (m) y (n),
segin la invencién, entran en consideracién todos los disolventes orgfinicos inertes. A
€stos pertenecen, preferentemente, hidrocarburos alifiiticos, aliciclicos o aromiticos,
tales como, por ejemplo, el éter de petrbleo, el hexano, el heptano, el ciclohexano, el
metilciclohexano, el benceno, el tolueno, el xileno o ln decalina, los hidrocarburos
halogenados, tales como, por ejemplo, el clorobenceno, el diclorobenceno, el
diclorometano, el cloroformo, el tetraclorometano, el dicloroetano o el tricloroetano; los

éteres, tales como el dietiléter, el diisopropiléter, el metil-t-butiléter, el metil-t-amiléter,

ab
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el dioxano, el tetrahidrofurano, el 1,2-dimetoxietano, el 1,2-dietoxietano o el anisol; las

cetonas, tales como la acetona, ia butanona, la metil-isobutilcetona o la ciclohexanons;
los nitrilos, tales como el acetonitrilo, el propionitrilo, el n- o el i-butironitrilo o el
benzonitrilo; las amidas, tales como la N,N-dimetilformamida, la N,N-dimetilacetamida,
la N-metilformanilida, la N-metilpirrolidona o la hexametilfésforotriamida; sus mezclas
con agua o ¢l agua pura.

Los procedmuentos (a), (k), (1), (m) y (n), segin la invencién, se llevan a cabo,

' en caso dado, enpresemmdeunaceptordeéc:doadecuado Comoulesentmnen-

consideracién todas las bases inorgfinicas u orgénicas usuales. A éstas pertenecen,
preferentemente, los hidruros, hidroxidos, amidas, alcoholatos, acetatos, carbonatos o
bicarbonatos de metales alcalinotérreos o de metales alcalinos, tales como, por ejemplo,
¢l hidruro de sodio, Ja amida de sodio, la diisopropilamida de litio, el metilato de sodio,
el etilato de sodio, el terc.-butilato de potasio, el hidréxido de sodio, el hidréxido de
potasio, el acetato de sodio, el carbonato de sodio, el carbonato.de potasio, el
bicarbonato de potasgio, el bicarbonato de sodio o el carbonato de amonio, asi como las
aminas terciarias, tales como la trimetilamina, la trietilamina, la tributilamina, la N,N-
dimetilanilina, la N,N-dimetil-bencilamina, la piridina, la N-metilpiperidina, la N-
metilmorfolina, la N,N-dimetilaminopiridina, el dieszabiciclooctano (DABCO), el
diazabiciclononeno (DBN), o el diazabicicloundeceno (DBU).

Los procedimientos (a), (k). (1), () y (n), segin la invencién, se lievan a cabo,
en caso dado, en presencia de un agente de condensacion adecuado, Como tales entran
en consideracién todos los agentes de condensacién empleables usualmente para este
fipo de reacciones de amidacién. De manera ejemplificativa pueden citarse los
formadores de halogenuro de acilo tales como el fosgeno, el tribromuro de fésforo, el
tricloruro de fésforo, el pentacloruro de fésforo, €l oxicloruro de fésforo o el cloruro de
tionilo; formadores de anhidridos tales como el cloroformiato de etilo, el cloroformiato
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de metilo, el cloroformiato de isopropilo, ¢l cloroformiato de isobutilo o ¢l cloruro de

metanosulfonilo; las carbodiimidas, tal como 1a N,N*-diciclohexilcarbodiimida (DCC) u
otros agentes de condensacién usuales, tales como el pentdxido de fésforo, el dcido
polifosforoso, el  N,N'-carbonildiimidazol, 1Ila  2-etoxi-N-etoxicarbonil-1,2-
dihidroquinolina (EEDQ), la trifenilfosfina / tetracloruro de carbono o el
hexafliorfosfato de bromo tripirrolidinofosfonio.

Los procedimientos (a), (k), (1), (m) y (n), segiin la invencidn, se llevan a cabo en
caso dado en presencia de un catalizador. De manera ejemplificativa pueden citarse la 4-
dimetilaminopiridina, el 1-hidroxi-benzotriazol o la dimetilformamida.

Las temperaturas de I reaccién en la realizacién de los procedimientos (a), (k),
(), {m) y (n), segfin la invencién, pueden variar dentro de amplios limites. En general se
trabaja a temperaturas desde 0°C hasta 150°C, preferentemente a temperaturas desde 0°C
hasta 30°C.

Par la realizacién del procedimiento (a) segin la invencién, pam la obtencién de
los compuestos de la férmula (I), sc emplean, por mol del derivado de
difliormetilbenzoilo de la férmula (II), en general desde 0,8 hasta 15 moles,
preferentemente desde 0,8 hasta 8 moles de derivado de anilina de la férmula (IIT).

Para la realizacién del procedimiento (j) segiin la invencién para la obtencién de
los compuestos de Ia férmula (IV) se emplean, por mol del derivado del
difliormetilbenzoilo de la férmula (II), en general, desde 0,8 hasta 15 moles,
preferentemente desde 0,8 hasta 8 moles de halégenoanilina de la férmula (XTII).

Para 1a realizacién del procedimiento (k) segun la invencién para la obtencién de
los compuestos de la formula (VI) se emplean, por mol del derivado del
difliormetilbenzoilo de la férmula (), en general, desde 0,8 hasta 15 moles,
preferentemente desde 0,8 hasta 8 moles del derivado del dcido anilinobordnico de la
férmula (XIV).
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Para 1a realizacion del procedimiento (1) segiin 1a invencién para la obtencién de

los compuestos de la formula (VIII) se emplean, por mol del difldormetilbenzoilo de la
férmula (II), en general, desde 0,8 hasta 15 moles, preferentemente desde 0,8 hasta 8
moles del derivado de la hidroxialquilenilina de la férmula (XV).

Para la realizacion del procedimiento (yn) segiin la invencién para la obtencién de
los compuestos de la férmula (IX) se emplean, por mol del derivado del
difldormetilbenzoilo de ]a formula (II), en general, desde 0,8 hasta IS5 moles,
preferentemente desde 0,8 hasta 8 moles de cetoanilina de la férmula (XVT),

Como diluyentes para la realizacién de los procedimientos (b), (c) y (d) segin la
invencién entran en consideracién en todos los disolventes orginicos usuales, inertes. A
éstos pertenecen, preferentemente, hidrocarburos alifiticos, aliciclicos o aromiticos,
tales como, por ejemplo, el éter de petrdleo, el hexano, el heptano, el ciclohexano, el
metilciclohexano, el benceno, el tolueno, el xileno o la decalina, los éteres, tales como el
dietiléter, el diisopropiléter, el metil-t-butiléter, el metil-t-amiléter,” el dioxano, el
tetrahidrofurano, el 1,2-dimetoxietano, el 1.2-dietoxietano o el anisol; los nitrilos, tales
como el acetonitrilo, el propionitrilo, el n- o el i-butironitrilo 0 el benzonitrilo; las
amidas, tales como la N,N-dimetiiformamida, la N-metilformanilida, la N-
metilpirrolidona o 1a hexametilf6sforotriamida; los ésteres tales como el acetato de
metilo o el acetato de etilo, los sulféxidos, tal como el dimetilsulféxido; las sulfonas, tal
como el sulfolano; los alcoholes, tales como el metanol, el etanol, el n- o el i-propanol,
el n-, i~, sec.- o terc.-butanol, el etanodiol, el propano-1,2-diol, el etoxietanol, el
metoxietanol, el dietilenglicolmonometiléter, el dietilenglicolmonoetiléter, sus mezclas
con agua o ¢l agua pura.

Las temperaturas de la reaccion en la realizacién de los procedimientos (b), (c) y
(d), segin la invencitn, pueden variar dentro de amplios limites. En general se trabaja a
temperaturas desde 0°C hasta 180°C, preferentemente a temperaturas desde 20°C hasta
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150°C.

Los procedimientos (b), (c} y (d), segiin la invencion, se llevan a cabo, en caso
dado, en presencia de un aceptor de &cido adecuado. Como tales entran en consideracién
todas las bases inorginicas u orghnicas usuales. A éstas pertenecen, preferentemente, los
hidruros, hidréxidos, amidas, alcoholatos, acetatos, fluoruros, fosfatos, carbonatos o
bicarbonatos de metales alcalinotérreos o de metales alcalinos, tales como, por ejemplo,
el hidruro de sodio, la amida de sodio, 1a diisopropilamida de litio, el metilato de sodio,
el etilato de sodio, el terc.-butilato de potasio, el hidréxido de sodio, el hidrdxido de
potasio, €l acetato de sodio, el fosfato de sodio, el fosfato de potasio, el fluoruro de
potasio, €l fluoruro de cesio, el carbonato de sodio, el carhonato de potasio, el
bicarbonato de potasio, el bicarbonato de sodio o el carbonato de cesio, asi como las
aminas terciarias, tales como la trimetilamina, la trietilamina, la tributilamina, 1a N,)N-
dimetilanilina, la N,N-dimetil-bencilamina, la piridina, la N-metilpiperidina, la N-
metilmorfolina, la N,N-dimetilaminopiridina, el diazabiciclooctano (DABCO), el
diazabiciclononeno (DBN), o el diazabicicloundeceno (DBU).

Los procedimientos (b), (¢) y (d) segin la invencién, se llevan a cabo en
presencia de un catalizador, tal como, por ejemplo, una sal om un complejo de paladio.
Para cllo entran en consideracién, preferentemente el cloruro de paladio, el acetato de
paladio, el tetraquis-(trifenilfosfins)-paladio, el cloruro de bis-(trifenilfosfina)paladio o
el (cloruro de 1,1’-bis(difenilfosfino)ferrocenopaladio(II)).

No obstante puede formarse también un complejo de paladio en la mezcla de la
reaccién, si se afiade separadamente a la reaccién una sal de paladio y un ligando
complejo, tal como por ejemplo trictilfosfano, tri-terc.-butilfosfano, triciclohexilfosfano,
2-(diciclohexilfosfano)-bifenilo, 2-(di-terc.-butilfosfano)-bifenilo, 2-
(diciclohexilfosfano)-2'-(N,N-dimetilamino)-bifenilo,  trifenilfosfano,  tris~{o-tolil)-
fosfano, 3-(difenilfosfino)bencenosulfonato de sodio, tris-2-(metoxifenil)-fosfano, 2,2'-
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bis-(difenilfosfana)-1,1-binaftilo, 1,4-bis-(difenilfosfano)-butano, 1,2-bis-

(difenilfosfano)-etano, 1,4-bis-(diciclohexilfosfanc)-butano, 1,2-bis-
(diciclohexilfosfano)-etano, 2-(diciclohexilfosfano)-2'(N,N-dimetilamino)-bifenilo,
bis(difenilfosfino)ferroceno o tris-(2,4-terc.-butilfenil)-fosfito.

Para la realizacién del procedimiento (b) segin 1a invencicn, para la obtencién de
los compuestos de la formula (I) se emplean, por mol de la bhal6geno-
diftiormetilbenzoanilina de la formula (IV), en general, desde 1 hasta 15 moles,
preferentemente desde 2 hasta B moles del derivado del &cido borénico la formula (V).

Para 1a realizacién del procedimiento (c) segiin la invencion, para Is obtencién de
los compuestos de la formula (I) s¢ cmplean, por mol de derivado de la
difliormetilbenzoamida del icido bordnico de la férmula (VI), en general, desde 0,8
hasta 15 moles, preferentemente desde 0,8 hasta 8 moles del derivado de fenilo de la
formula (VII). )

Para 1a realizacién del procedimiento (d) segin la invencién, para la obtencién de
los compuestos de la formula (I) se emplean, por mol de la halégeno-
difiiormnetilbenzoanilida de ia férmula (IV), en general, desde 0,8 hasta 15 moles,
preferentemente desde 0,8 hasta 8 moles del derivado de fenilo de la formula (VII) y
desde 0,8 hasta 15 moles, preferentemente desde 0,8 hasta 8 moles de 4,4,4°,4°,5,5,5",5"-
octametil-2,2"-bis-1,3,2-dioxaborolano.

Como diluyentes para 1a realizacién del procedimiento (e) segin la invencién,
entra en consideracion todos los disolventes orgénicos inertes. A estos pertenccen,
preferentemente, hidrocarburos aliféticos o aliciclicos, tales como por ejemplo el éter de
petrdleo, el hexano, el heptano, el ciclohexano, el metilciclohexano o la decalina; los
éteres, fales como el dietiléter, el diisopropiléter, el metil-t-butiléter, el metil-t-amiléter,
el dioxano, el tetrahidrofurano, el 1,2-dimetoxietano o el 1,2-dietoxietano; los alcoholes,
tales como el metanol, el etanol, el n- o iso-propanol, el n-, iso-, sec.- o terc.-butanol, el
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etanodiol, el propano-1,2-diol, el etoxictanol, el metoxietanol, el

dietilenglicolmonometiléter, el dietilenglicolmonoetiléter, sus mezclas con aguan o el
agua pura.

El procedimiento (¢) segin la invencién se lleva a cabo en presencia de un
catalizador. Como tales entran en consideracién todos los catalizadores, que se emplean
usualmente pars las hidrogenaciones. De manera ejemplificativa pueden citarse: niquel
Raney, paladio o platino, en caso dedo sobre un material de soporte, tal como, por
ejemplo, carbén activo.

La hidrogenacién en el procedimiento (€) segin la invencidn puede tener lugar
en presencia de hidrégeno en combinaicén con un catalizador incluso en presencia de
trietilsilano.

Las temperaturas de ia reaccién en la realizacién del procedimiento (¢), segin la
invencién, pueden variar dentro de amplios limites. En general se trabaja a temperaturas
desde 0°C basta 150°C, preferentemente a temperatures desde 20°C hasta 100°C.

El procedimiento (e) segn la invencién se lleva a cabo con una presién de
hidrégeno comprendida entre 0,5 y 200 bares, preferentemente entre 2 y 50 bares, de
forma especialmente preferente entre 3 y 10 bares.

Como diluyentes para la realizacién del procedimiento (f), segiin la invencidn,
entran en consideracién todos losdisplventesor@nicosinm.Aésﬁospmﬂween,
preferentemente, hidrocarburos alifiticos, aliciclicos o aromdticos, tales como, por
ejemplo, el éter de petrdleo, el hexano, el heptano, el ciclohexano, el metileiclobexano,

el benceno, el tolueno, el xileno o la decalina, los hidrocarburos halogenados, tales

como, por ¢jemplo, el clorobenceno, el diclorobenceno, el diclorometano, el cloroformo,
el tetraclorometano, ¢l dicloroctano o el tricloroetano; los éteres, tales como el dietiléter,
el diisopropiléter, el metil-t-butiléter, el metil-t-amiléter, el dioxano, el tetrahidrofurano,
el 1,2-dimetoxietano, el 1,2-dietoxietano o el anisol; las cetonss, tales como la acetona,

e
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la butanona, la metil-isobutilcetona o la ciclohexanona; los nitrilos, tales como el

acetonitrilo, el propionitrilo, el n- o el i-butironitrilo o ¢l benzonitrilo; las amidas, tales
como la N,N-dimetilformamida, la N,N-dimetilacetamida, ]a N-metilformanilida, la N-
metilpirrolidons o la hexametilfésforotriamida; los ésteres tales como el acetato de
metilo o el acetato de etilo, los sulféxidos, tal como el dimetilsulféxido; las sulfonas, tal
como el sulfolano; los alcoholes, tales como el metanol, el etanol, el n- o el i-propancl,

el n-, i-, sec.- o terc.-butanol, el etanodiol, el propano-i,2-diol, el etoxietanol, el

. metoxietanol, el dietilenglicolmonometiléter, el dietilenglicolmonoetiléter, sus mezclas

con agua o ¢l agua pura.

El procedimiento (f), segin la invencién, se lleva a cabo, en caso dado, en
presencia de un dcido. Como tales entran en consideracién todos los Acidos proténicos
inorgAnicos y orginicos asi como los &cidos de Lewis, asi como, también, todos los
acidos polimeros. A estos pertenecen, por ejemplo, el cloruro de hidrogeno, el 4cido
sulfiirico, el 4cido fosférico, ¢l dcido fdrmico, el dcido acético, el cido trifluoracético, el
écido metanosulfénico, el 4cido trifliormetanosulfénico, el icido toluenosulfénico, el
trifluoruro de boro (también como eterato), el tribromuro de boro, el tricloruro de
aluminio, el tetracloruro de titanio, el ortotitansto de tetrabutilo, el cloruro de cinc, el
cloruro férrico-III, el pentacloruro de antimonio, intercambiadores de iones, dcidos,
arcillas 4cidas y gel de silice 4cido.

Lag temperaturas de 1a reaccin, en la realizacién del procedimiento (f) segiin la
invencitn pueden variar dentro de amplios limites. En general se trabaja a temperaturas
desde 0°C hasta 150°C, preferentemente a temperaturas desde 20°C hasta 100°C.

Los procedimientos (f) y (e) pueden llevarse a cabo también en una reaccitn
tindem (“reaccién en un solo recipiente™). Pm ello se hace reaccionar un compuesto de
la férmula (VIII), en caso dado en presencia de un diluyente (disolventes adecuados para
el procedimiento (f)), en caso dado en presencia de un dcido (dcidos adecuados para el

£V
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procedimiento (f)) y en presencia de trietilsilano.

Como diluentes parea la realizacién del procedimiento (g), segin la invencidn,
entran en consideracion todos los disolventes orginicos inertes. A estos pertenecen,
preferentemente, los nitrilos, tales como el acetonitrilo, el propionitrilo, el n-o el i-
butironitrilo o el benzonitrilo o las amidas, tales camo la N,N-dimetilformamida, la N,N-
dimetilacetamida, la  N-metilformanilids, la N-metilpirmolidona o 1Ia
hexametilfosforotriamida.

El procedimiento (g), segin la invencién, se lleva a cabo, en caso dado, en
presencia de un aceptor de &cido adecuado. Como tales entran en consideracion todas las
bases inorgAnicas u orghnicas usuales. A éstas pertenecen, preferentemente, los hidruros,
hidréxidos, amidas, alcoholatos, acetatos, carbonetos o bicarbonstos de metales
alcalinotérreos o de metales alcalinos, tales como, por cjemplo, el hidruro de sodio, 1a
amida de sodio, ¢l metilato de sodio, el etilato de sodio, el terc.-butilato de potasio, el
hidréxido de sodio, el hidréxido de potasio, el hidréxido de amonio, el acetato de sodio,
el acetato de potasio, el acetato de calcio, el acetato de amonio, el carbonato de sodio, el
carbonato de potasio, €l bicarbonato de potasio, el bicarbonato de sodio o el carbonato
de amonio, as{ como las aminas terciarias, tales como la trimetilamina, la trictilamina, la
tributilamina, la N,N-dimetilanilina, la N,N-dimetil-bencilamina, la piridina, la N-
metilpiperidina, Iz N-metilmorfolina, la N,N-dimetilaminopiridina, el diazabiciclooctano
(DABCO), el diazabiciclononeno (DBN), o el diazabicicloundeceno (DBU).

El procedimiento (g), segin la invencién, se lleva a cabo en presencia de uno o
varios catalizadores. '

Para ello son especialmente adecuadas las sale o los complejos de paladio. A
estos pertenecen, preferentemente, | acetato de paladio, el tetraquis-(trifenilfosfina)-
paladio o el cloruro de bis<(trifenilfosfina)-paladio. Del mismo modo puede formarse un
complejo de paladio en la mezcla de la reaccidm, si se afiaden 2 la reaccién, por
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separado, una sal de paladio y un ligando complejo.

Como ligandos entran en consideracién, preferentemente, compuestos
organofosforados. De manera ejemplificativa pueden citarse: trifenilfosfina, tri-o-
tolilfosfina, 2,2-bis(difenilfosfino)-1,1"-binaftilo, diciclohexilfosfinabifenilo, 1,4
bis(difenilfosfino)butano,  bisdifenilfosfinoferroceno,  di(terc.-butilfosfino)bifenilo,
di(ciclohexilfosfino)bifenilo, 2-diciclohexilfosfino-2'-N,N-dimetilaminobifenilo,
triciclohexilfosfina, tri-terc.-butilfosfina. Sir embargo, puede desistirse a los ligandos.

,Elproced.imiénto(g)sellevaacabo,encasodado,enpresenciadeotrasal
metélica, tales como sales de cobre, por ejemplo yoduro cuproso-{I)

- Las temperaturas de la reaccién en la realizacién del procedimiento (g), segin la
invencién, pueden variar dentro de amplios limites. En general se trabaja a temperaturas
comprendidas entre 20°C y 180°C, preferentemente a temperaturas comprendidas entre

_50°Cy 150°C.

Para la realizacién del procedimiento (g) segiin la invenci6n, para la obtencién de
los compuestos de la formula () se emplean, por mol de la haldgeno-
difliormnetilbenzoanilida de la fSrmnla (IV), en general, desde | hasta 5 moles,
preferentemente desde 1 hasta 2 moles de alquino de la férmula (IX) o de alqueno de la
férmula (X).

Como diluyentes para la realizacién del procedimiento (h), segin la invencién,
entran en consideracién en todos los disolventes orgéinicos, inertes. A éstos pertenecen,
preferentemente, hidrocarburos aliféticos, aliciclicos o aromaticos, tales como, por
cjemplo, el &er de petrdleo, el hexano, el heptano, el ciclohexano, el metilciclohexano,
el benceno, el tolueno, el xileno o la decalina, los hidrocarburos halogenados, tales
como, por ejemplo, el clorobenceno, el diclorobenceno, el diclorometano, el cloroformo,
el tetraclorometano, el dicloroetano o el tricloroetano; los éteres, tales como el dietiléter,
el diisopropiléter, el metil-t-butiléter, el metil-t-amiléter, el dioxano, el tetrahidrofurano,
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el 1,2-dimetoxietano, el 1,2-dietoxietanc o el anisol; los nitrilos, tales como el

acetonitrilo, el propionitrilo, e} n- o el i-butironitrilo o ¢l benzonitrilo; las amidas, tales
como la N,N-dimetilfformamida, la N-metilformanilida, la N-metilpirrolidona o la
hexametilfdsforotriamida; los ésteres tales como el acetato de metilo o el acetato de
5 etilo, los sulféxidos, tal como el dimetilsulfoxido; las sulfonas, tal como ¢l sulfolano; los
alcoholes, tales como el metanol, el etanol, el n- o el i-propanol, el n-, i-, sec.- o terc.-
butenol, el etanodiol, el propano-1,2-diol, el etoxietanol, el metoxietanol, el
dietilenglicolmonometiléter, el dietilenglicolmonoetiléter.
El procedimiento (h), segin la invencién, se lleva a cabo, en caso dado, en
10 presencia de un aceptor de 4cido adecuado. Como tales entran en consideracién todas las
bases fuertes usuales. A éstas pertenecen, preferentemente, los hidruros, los hidréxidos,
lag amidas, los o los compuestos hidrocarbonados de metales alcalinos, tales como, por
ejemplo, el hidruro de sodio, el hidréxido de sodio, el hidréxido de potasio, 1a amida de
sodio, la diisopropilamida de litio, el metilato de sodio, el etilato de sodio, el terc.-
15 butilato de sodio, el fenil-litio o el butil-litio.

Las temperaturas de la reaccién en la realizacién del procedimiento (h), segiin la
invencidn, pueden variar dentro de amplios limites. En general se trabaja a temperaturas
comprendidas entre -80°C y 150°C, preferentemente a temperaturas comprendidas entre
-30°C y 80°C.

20 Para la realizacién del procedimiento (h), segin la invencién, para la obtencién
de los compuestos de la férmula (1) se emplean, por mol de la cetona de Ia férmula (XI),
en general, desde 1 hasta 5 moles, preferentemente desde 1 hasta 2 moles de compuesto
del fésforo de la férmula (XII).

Como diluyentes para la realizacién del procedimiento (i), segin la invencidn,

25 enftran en consideracién en todos los disolventes orgénicos, inertes. A ésgtos pertenecen,
preferentemente, hidrocarburos alifiticos, aliciclicos o aromiticos, tales como, por
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ejemplo, el éter de petrdleo, el hexano, el heptano, el ciclohexano, el metilciclohexano,

el benceno, el tolueno, el xileno o la decalina, los hidrocarburos halogenados, tales
como, por ejemplo, el clorobenceno, el diclorobenceno, el diclorometano, ¢l cloroformo,
¢l tetraclorometano, el dicloroetano o el tricloroetano; los éteres, tales como el dietiléter,
el diisopropiléter, el metil-terc.-butiléter, el metil-terc.-amiléter, el dioxano, el
tetrahidrofurano, el 1,2-dimetoxietano, el 1,2-dietoxietano o el anisol o las amidas, tales
como la N,N-dimetilformamida, la N,N-dimetilacetamida, la N-metilformanilida, la N-
metilpirrolidona o la hexametilfésforotriamids.

El procedimiento (i), segiin la invencién, se lleva a cabo, en caso dado, en
presencia de una base. Como tales entran en consideracién todas las bases inorgAnicas u
orgAnicas usuales. A éstas pertenecen, preferentemente, los hidruros, los hidréxidos, las
amides, los alcoholatos, los acetatos, los carbonatos o los bicarbonatos de metales
alcalinotérreos o de metales alcalinos, tales como, por ejemplo, el hidruro de sodio, la
amida de sodio, el metilato de sodio, el etilato de sodio, el terc.-butilato de potasio, el
hidréxido de sodio, el hidréxido de potasio, el hidréxido de amonio, el acetato de sodio,
el acetato de potasio, el acetato de calcio, el acetato de amonio, el carbonato de sodio, el
carbonato de potasio, el bicarbonato de potasio, el bicarbonato de sodio o el carbonato
de cesio, asi como las aminas terciarias, tales como la trimetilamina, la trietilamina, 1a
tributilamina, la N,N-dimetilanilina, la N,N-dimetil-bencilamina, la piridina, 1a N-
metilpiperidina, la N-metilmorfolina, 1a N,N-dimetilaminopiridina, el diazabiciclooctano
(DABCO), el diazabiciclononeno (DBN), o el diazabicicloundeceno (DBU).

Las temperaturas de 1a reaccién en la realizacién del procedimiento (i), segiin la
invencién, pueden variar dentro de amplios limites. En general se trabaja a temperaturas
comprendidas entre 0°C y 150°C, preferentemente a temperaturas comprendidas entre
20°Cy 110°C.

Paras la realizacién del procedimiento (i), segin la invencién, para la obtencién de
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los compuestos de la formula (I) se emplean, por mol de l1a difliormnetilbenzoanilida de

la formula (Ib), en general, desde 0,2 hasta 5 moles, preferentemente desde 0,5 hasta 2
moles de halogenuro de la formula (XIII).

Todos los procedimientos segiin la invencion se ilevarin a cabo, en general, bajo
presién normal. No obstante es posible, también, tabajar bajo presién mas elevada o a
presién mas reducida — en general comprendida entre 0,1 bar y 10 bares-.

Los productos segiin la invencién presentan un potente efecto microbicida y pueden
emplearse en Ia prictica para combatir microorganismos indeseados, tales como hongos y
bacterias, en la proteccién de las plantas y en la proteccién de los materiales.

Los fungicidas se emplean en la proteccion de las plantas para Ia lucha conira
Plasmodiophoromycetes, Oomycetes, Chytridiomycetes, Zygomycetes, Ascomycetes,
Basidiomycetes y Deuteromycetes.

Los bactericidas pueden emplearse en la proteccién de Jas plantas para la lucha
contra Pseudomonadaceae, Rhizobiaceae, Enterobacteriaceae, Corynebacteriaceae y
Stueptomycetaceae,

De manera ejemplificativa, pero sin cardcter limitativo, pueden citarse algunos
patgenos de las enfermedades fiingicas y bacterianas, que quedan abarcadas por las
definiciones generales, anteriormente indicadas:
tipos de Xanthomonas, tales como, por ejemplo, Xanthomonas campestris pv. oryzae;
tipos de Pseudomonas, tales como, por ejemplo, Pseudomonas syringae pv. lachrymans;
tipos de Erwinia, tales como, por ejemplo, Erwinia amylovora;
tipos de Pythium, tales como, por ¢jemplo, Pythium ultimum;
tipos de Phytophthora, tales como, por ejemplo, Phytophthors infestans;
tipos de Pseudoperonospora, tales como, por ejemplo, Pseudoperonospora humuli o
Pseudoperonospora cubensis;
tipos de Plasmopara, tales como, por ¢jemplo, Plasmopara viticola;
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tipos de Bremia, tales como, por ejemplo, Bremia lactucae;

tipos de Peronospora, tales como, por ejemplo, Peronospora pisi oder P. brassicae;
tipos de Erysiphe, tales como, por cjemplo, Erysiphe graminis;

tipos de Sphaerotheca, tales como, por ejemplo, Sphaerotheca fuliginea;

tipos de Podosphaera, tales como, por ejemplo, Podosphaera leucotricha;

tipos de Venturia, tales como, por ejemplo, Venturia inacqualis;

tipos de Pyrenophom, tales como, por ejemplo, Pyrenophora teres oder P. graminea
(forma de conidios: Drechslera, sinonimo: Helminthosporium);

tipos de Cochliobolus, tales como, por ejemplo, Cochliobolus sativus

(forma de conidios: Drechslera, Syn: Helminthosporium);

tipos de Uromyces, tales como, por ejemplo, Uromyces appendiculatus;

tipos de Puccinia, tales como, por ejemplo, Puccinia recondita;

tipos de Sclerotinia, tales como, por ejemplo, Sclerotinia sclerotiorum;

tipos de Tilletia, tales como, por ejemplo, Tilletia caries;

tipos de Ustilago, tales como, por ejemplo, Ustilago nuda oder Ustilago avenae;
tipos de Pellicularia, tales como, por ejemplo, Pellicularia sasakii;

tipos de Pyricularia, tales como, por ejemplo, Pyricularia oryzae;

tipos de Fusarium, tales como, por ejemplo, Fusarium culmorum;

tipos de Botrytis, tales como, por cjemplo, Botrytis cinerca;

tipos de Septoria, tales como, por ejemplo, Septoria nodorum;

tipos de Leptosphaeria, tales como, por ejemplo, Leptosphaeria nodorum;

tipos de Cercospors, tales como, por ¢jemplo, Cercospora canesc;ns;

tipos de Alternaria, tales como, por ejemplo, Alternaria brassicae;

tipos de Pseudocercosporella, tales como, por ejemplo, Pseudocercosporella

herpotrichoides.

Los productos activos segin la invencién presentan también un potente efecto
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reforzador en las plantas. Estos son adecuados, por lo tanto, para movilizar las fuerzas de

resistencia propias de las plantas contra e} ataque de los microorganismos indeseables.

Se entenderén en este contexto por productos reforzadores de las plantas (inductores
de resistencia) aquellas substancias que sean capaces de estimular el sistema inmunolégico
de las plantas de tal manera que, las plantas tratadas desarrollen una amplia resistencia
contra los microorganismos cuando se produzca una inoculacién ulterior con estos

Debe entenderse por microorganismos indeseados, en ¢l caso presente, hongos
fitopatdgenos, bacterias y virus. Los productos segiin la invencién pueden emplearse, por lo
tanto, para generar resistencia en las plantas, dentro de un lapso de tiempo determinado a
partir del tratamiento, contra el ataque debido a los patdgenos citados. El lapso de tiempo,
dentro del cual se provoca su resistencia, se extiende, en general, desde 1 hasta 10 dias,
preferentemente desde 1 hasta 7 diss desde el tratamiento de las plantas con los productos
activos.

La buena compatibilidad con las plantas y los productos activos a las
concentraciones necesarias para la lucha contra las enfermedades de las plantas permite un
tratamiento de las partes aéreas de las plantas, de plantones y semillas y del suelo.

En este caso pueden emplearse los productos activos, segln la invencién, con un
&xito especialmente bueno para 1a lucha contra las enfermedades de los cereales, tales
camo, por ejemplo, contra tipos de Puccinia y de las enfermedades de las plantaciones de
vifiedos, de frutales y de hortalizas, l como, par ejemplo, contra tipos de Botrytis, de
Venturia o de Alternaria.

Los productos activos segiin la invencién son adecuados también para aumentar el
rendimiento de las cosechas. Ademsds tiene una baja toxicidad y presentan una buena
compatibilidad pare con las plantas.

Los productos activos, segin 1a invencién, pueden emplearse, en caso dado, en
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determinadas concentraciones y cantidades de aplicacién, también como herbicidas, para

influenciar e} crecimiento de las plantas, asi como para la lucha contra las pestes animales.
Estos pueden emplearse en caso dado, también, a modo de productos intermedios y de
producto de partida para la sintesis de otros productos activos.

Segin la invencién pueden tratarse todas las plantas y las partes de las plantas. Por
plantas se entenderin en este caso todas las plantas y poblaciones de plantas, tales como
plantas silvestres deseadas y no deseadas (con inclusidn de las plantas de cultivo de origen
natural). Las plantas de cultivo pueden ser plantas que se pueden obtener mediante los
métodos convencionales y cultivo y de optimacibn o por medio de métodos
biotecnoldgicos y de ingenieria genética, con inclusién de las plantas transgénicas y con
inclusiéndelas;mﬁcdadudephnusqmpuedmsupmmgidasompormediodel
derecho de proteccién de variedades vegetales. Por partes de las plantas deben entenderse
todas las partes y érganos aéreos y subterrineos de las plantas, tales como brotes, hojas,
flores y raices, pudiéndose indicar de manera ejemplificativa hojas, agujas, tallos, troncos,
flores, cuerpos de frutos, frutos y semillas asf como ralces, tubérculos y rizomas. A las
partes de las plantas pertenecen también las cosechas asf como material de reproduccién
vegetativo y generativo, por ejemplo plantones, tubérculos, rizomas, acodos y semillas.

El tratamiento segin la invencién de plantas y partes de las plantas con loa
productos activos se lleva a cabo de forma directa o por accién sobre el medio ambiente, el
biotopo o ¢l recinto de almacenamiento segiin los métodos de tratamientos usuales, por
ejemplo mediante inmersidn, pulverizado, evaporacién, nebulizado, esparcido, aplicacién a
brocha y, en el caso del material de reproduccién, especialmente en el caso de las semillas,
ademas por recubrimiento con una o varias capas.

Los productos segin la invencién pueden emplearse en Ia proteccién de los
materiales industriales contra ¢l ataque y la destruccién debidos a los microorganismos
indeseables.

S
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Se entenderin por materiales industriales en ¢l presente contexto los materiales no
vivos, que hayan sido ¢laborados para ¢l empleo en la técnica. A modo de ejemplo los
materiales técnicos, que quedarian protegidos contra las modificaciones o destrucciones
microbianas por medio de los productos activos segin la invencién, son pegamentos, colas,

5 papel y carton, textiles, cuero, madera, pinturas y articulos de material sintético,
lubrificantes en frio y otros materiales. En el dmbito de los materiales a ser protegidos
pueden citarse también partes de instalaciones de produccidm, por ejemplo circuitos
cerrados de agua de refrigeracion, que puedan quedar perjudicados por la multiplicacion de
los microorganismos. En el 4mbito de la presente invencién pueden citarse a modo de

10 materiales técnicos preferentemente pegamentos, colas, papel y cartones, cuero, madera,
pinturas, lubrificantes en frio y liquidos caloportadores, de forma especialmente preferente
la madera.

Como microorganismos, que pueden provocar la descomposicién o la modificacién
de los materiales técnicos, pueden citarse 8 modo de gjemplos bacterias, hongos, levaduras,

15 elgas y organismos mucilaginosos. Preferentemente los productos activos segin la
invencién actian contra hongos, especialmente contra mohos, hongos coloreadores y
destructores de la madera (Basidiomycetes) asf como contra crganismos mucilaginosos y
algas.

A modo de gjemplo pueden citarse los microorganismos de los tipos siguientes:

20  Alternaria, tal como Alternaria tenuis,
Aspergillus, tal como Aspesgillus niger,
Chaetomium, tal como Chaetomium globosum,
Coniophora, tal como Coniophora puetana,
Lentinus, tal como Lentinus tigrinus,

25 Penicillium, tal como Penicillium glaucum,
Polyporus, tal como Polyporus versicolar,
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Aureobasidium, tal como Aureobasidium pullulans,

Sclerophoma, tal como Scierophoma pityophils,
Trichoderma, tal como Trichoderma viride,
Escherichia, tal como Escherichia coli,
Pseudomonas, tal como Pseudomonas seruginosa,
Staphylococcus, tal como Staphylococcus aureus.

Los productos activos pueden transformarse, en funcién de sus respectivas
propiedades fisicas y/o quimicas, en las formulaciones usuales tales como soluciones,
emulsiones, suspensiones, polvos, espumas, pastas, granulados, aerosoles,
microencapsulados en materiales polimeros y en masas de recubrimiento para semillas, asi
como formulaciones de nebulizado en frio y en caliente en volumen uvitra-bajo (ULV).

Estas formulaciones se preparan de forma conocida, por ejemplo por mezcla de los
productos activos con agentes extendedores, es decir disolventes liquidos, gases licuados,
que se encuentran & pregidn y/o materiales de soporte sdlidos, en caso dado con empleo de
agentes tensioactivos, es decir emulsionantes y/o dispersantes y/o agentes gencradores de
espuma. En el caso del empleo de agua como agente extendedor pueden emplearse también
disolventes orginicos como disolventes auxiliares. Como disolventes liquidos entran
consideracién findamentalmente: hidrocarburos arométicos, tales como xileno, tolueno, o
alquilnaftalinas, hidrocarburos aromiticos clorados o hidrocarburos aliféiticos clorados.
Tales como clorobencenos, cloroetileno o cloruro de metileno, hidrocarburos alifiticos
tales como ciclohexano o pamfinas, por ejemplo fracciones de petrdleo, alcoholes, tales
como butanol o pglicol, asf como &eres y ésteres, cetonas tales como acetona,
metiletilcetona, metilisobutilcetona o ciclohexanona, disolventes fuertemente polares, tales
como dimetilformamida y dimetilsulféxido asf corno agua. Por agentes extendedores o
materiales de soporte gaseosos licuados se quieren indicar aquellos que son gaseosos a
temperatura normal y bejo presién normal, por ejemplo gases propulsores para aerosol,
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tales como los hidrocarburos halogenados asi como butano, propano, nitrégeno y diéxido
de carbono. Como materiales de soporte sélidos entran en consideracién, por ejemplo,
harinas minerales naturales, tales como caolines, arcillas, talco, cretas, cuarzo, attapulgita,
montmorillonita, o tierra de diatomeas y harinas minerales sintéticas, tales como cido
5 silicico altamente dispersado, 6xido de aluminio y silicatos. Como materiales de soporte
s6lido para granulados entran en consideracién: por ejemplo minerales quebrados y
fracciones tal como calcite, mirmol, pdmez, sepiolita, dolomita, asi como granulados
sintéticos constituidos a partir de harinas inorginicas y orginicas asi como granulados
constituidos a partir de material orgénico tales como serrin, ciscaras de mieces de coco,
10 panochas de maiz y tallos de tabaco. Como agentes emulsionantes y/o generadores de
espuma entran en consideracién: por gjemplo emulsionantes no iénicos y aniémnicos, tales
como ésteres de #cidos grasos polioxietilenados, éteres de alcoholes grasos
polioxietilenados, por ejemplo alquilaril-poliglicoléter, alquilsulfonatos, alquilsulfatos,
arlsulfonatos, asi como hidrolizados de albiimina. Como dispersantes entran en
15 consideracién, por ejemplo lejias sulfiticas de lignina y metilcelulosa.

En las formulaciones pueden emplearse adhesivos tales como carboximetilcelulosa,
pelimeros naturales y sintéticos pulverulentos, granulares o en forma de litex, tales como
goma anibiga, alcohol polivinilico, acetato de polivinilo as{ como fosfolipidos naturales,
tales como cefalina y lecitina y fosfolipidos sintéticos. Otros aditivos pueden ser aceites

20 minerales y vegetales.

Pueden emplearse colorantes tales como pigmentos inorginicoa, por ejemplo éxido
de hierro, 6xido de fitanio, azul de ferrociamuro y colorantes orgfinicos tales como
colorantes de alizarina, azoicos y de ftalocianina metélicos y materiales nutrientes en trazas,
tales como sales de hierro, de manganeso, de boro, de cobre, de cobalto, de molibdeno, de

25 cinc.

Las formulaciones contienen en general entre 0,1 y 95 % en peso de producto
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activo, preferentemente entre 0,5 y 90 %.

Los productos activos segiin la invencién puede presentarse como tales o en sus
formulaciones también en mezcla den fungicidas, bactericidas, acaricidas, nematicidas o
insecticidas conocidos, para ampliar, de este modo, por ejemplo el espectro de actividad o

5 el desarrollo de la resistencia. En muchos casos se obtienen efectos sinérgicos, es decir que
la actividad de la mezcla es mayor que la actividad de los componentes individuales.

Como componentes de mezcla entran en consideracién, por ejemplo, los
compuestos siguientes:

Fungicidas:

10 2-fenilfenol; sulfato de 8-hidroxiquinolina; Acibenzolar-S-metilo; Aldimorph;
Amidoflumet; Ampropylifos; Ampropyifos-potasio; Andoprim; Anilazine; Azaconazole;
Azoxystrobin; Benalaxyl; Benodanil; Benomyl; Benthiavalicarb-isopropilo;
Benzamacril; Benzamacril-isobutilo; Bilanafos; Binapacryl; Biphenyl; Bitertanol;
Blasticidin-S; Bromuconazole; Bupirimate; Buthiobate; Butylamin; polisulfuro de

15 calcio; Capsimycin; Captafol; Captan; Carbendazim; Carboxin; Carpropamid; Carvone;
Chinomethionat; Chlobenthiazone; Chlorfenazole; Chloroneb; Chiorothalonil;
Chlozolinate; Clozylacon; Cyazofamid;, Cyflufenamid; Cymoxanil, Cyproconazole;
Cyprodinil; Cyprofuram; Dagger G; Debacarb; Dichlofluanid; Dichlone; Dichlorophen;
Diclocymet; Diclomezine; Dicloran; Diethofencarb; Difenoconszole; Diflumetorim;

20 Dimethirimol; Dimethomorph; Dimoxystrobin; Diniconazole; Diniconazole-M;
Dinocap; Diphenylamine; Dipyrithione; Ditalimfos; Dithianon; Dodine; Drazoxolon;
Edifenphos; Epoxiconazole; Ethaboxam; Ethinmol; Etridiazole; Famoxadone;
Fenamidone; Fenapanil; Fenarimol; Fenbuconazole; Fenfuram; Fenhexamid;
Fenitropan; Fenoxanil; Fenpiclonil; Fenpropidin; Fenpropimorph; Ferbam; Fluazinam;

25 Flubenzimine; Fludioxonil; Flumetover; Flumorph; Fluoromide; Fluoxastrobin;
Fluquinconazole; Flurprimidol; Flusilezole; Flusulfamide; Flutolanil; Flutriafol; Folpet;
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Fosetyl-Al; Fosetyl-sodium; Fuberidazole; Furalaxyl, Furametpyr; Furcarbanil;

Furmecyclox; Guazatine; Hexachlorobenzene; Hexaconazole; Hymexazol; Imazalil;
Imibenconazole; Iminoctadine triacetato; Iminoctadine tris(albesilato); Iodocarb;
Ipconazole; Iprobenfos; Iprodione; Iprovalicarb; mwm; Isoprothiolane;
Isovaledione; Kasugamycin; Kresoxim-metilo; Mancozeb; Maneb; Meferimzone;
Mepanipyrim; Mepronil; Metalaxyl; Metalaxyl-M; Metconazole; Methasulfocarb;
Methfuroxam; Metiram; Metominostrobin; Metsulfovax; Mildiomycin; Myclobutanil;
Myclozolin; Natamycin; Nicobifen; Nitrothal-isopropilo; Noviflumuron; Nuarimol;
Ofurace; Orysastrobin; Oxadixyl; écido oxolinico; Oxpoconarole; Oxycarboxin;
Oxyfenthiin; Paclobutrazol;~ Pefurazoate; Penconazole; Pencycuron; Phosdiphen;
Phthalide; Picoxystrobin; Piperalin; Polyoxins; Polyoxorim; Probenazole; Prochloraz;
Procymidone; Propamocarb; Propanosine-sodio; Propiconazole; Propineb; Proquinazid;
Prothioconazole; Pyraclostrobin; Pyrazophos; Pyrifenox; Pyrimethanil; Pyroquilon;
Pyroxyfur; Pyrrolnitrine; Quinconazole; Quinoxyfen; Quintozene; Simeconazole;
Spiroxamine; azufre; Tebuconazole; Tecloftalam; Tecnazene; Tetcyclacis;
Tetraconazole; Thisbendazole; Thicyofen; Thifluzamide; Thiophanate-metilo; Thiram;
Tioxymid;, Tolclofos-metilo; Tolylfluanid, Triadimefon; Triadimenol; Triazbutil;
Triazoxide; Tricyclamide; Tricyclazole; Tridemorph; Trifloxystrobin; Triflumizole;
Triforine; Triticonazole; Uniconazole; Validamycin A; Vinclozolin; Zineb; Ziram;
Zoxamide; (2S)-N-[2-[4{[3+(4<clorofenil)-2-propinil]oxi]-3-metoxifenilJetil]-3-metilo-
2-[(metilsulfonil)amino}-butanoamida;  1-(1-naftalenil)-1H-pirrol-2,5-diona; 2,3,5,6-
tetracloro-4-(metilsulfonil)-piridine; 2-amino-4-metilo-N-fenil-5-tiazolcarboxamida; 2-
cloro-N-(2,3-dihidro-1,1,3-trimetil-1H-inden-4-il)-3-piridincarboxamida; 3,4,5-tricloro-
2,6-piridindicarbonitrilo; ~ Actinovate;  cis-1<(4-clorofenil)-2-(1H-1,2,4-triazol-1-il)-
cicloheptanol; 1-(2,3-dihidro-2,2-dimetil-1H-inden-1-il)-1H-imidazol-5-carboxilato de
metilo; carbonato monopotdsico; N-(6-metoxi-3-piridinil)-ciclopropanocarboxamida; N-
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butil-8-(1,1-dimetiletil)-1-oxaspiro[4.5]decan-3-amina; tetratiocarbonato de sodio; asi

como sales y preparaciones de cobre und, tales como mezcla de Bordeaux; hidréxido de
cobre; naftenato de cobre; oxicloruro de cobre; sulfato de cobre; Cufmaneb; éxido de
cobre; Mancopper; oxina de cobre.

5 Bactericidas:

Bronopol, Dichlorophen, Nitrapyrin, dimetilditiocarbamato de niquel, Kasugamycin,
Octhilinon, #4cido furanocarboxilico, Oxytetracyclin, Probenazol, Streptomycin,
Tecloﬂniun, sulfato de cobre y otras preparaciones de cobre.

Insectidas / acaricidas / nematicidas:

10 Abamectin, ABG-9008, Acephate, Acequinocyl, Acetamiprid, Acetoprole, Acrinathrin,
AKD-1022, AKD-3059, AKD-3088, Alanycarb, Aldicarb, Aldoxycarb, Allethrin,
Allethrin isdmero 1R, Alpha-Cypermethrin (Alphamethrin), Amidoflumet, Aminocarb,
Amitraz, Avermectin, AZ-60541, Azadirachtin, Azamethiphos, Azinphos-metilo,
Azinphos-etilo, Azocyciotin, Becillus popilliae, Bacillus sphaericus, Bacillus subtilis,

15 Bacillus thuringiensis, Bacillus thuringiensis cepa EG-2348, Bacillus thuringiensis cepa
GC-91, Bacillus thuringiensis cepa NCTC-11821, Baculoviren, Beauveria bassiana,
Beauveria tenella, Bendiocarb, Benfuracarb, Bensultap, Benzoximate, Beta-Cyfluthrin,
Beta-Cypermethrin, Bifenazate, Bifenthrin, Binapacryl, Bioallethrin, Bioallethrin-S-
ciclopentil-isémero, Bioethanomethrin, Biopermethrin, Bioresmethrin, Bistrifluron,

20 BPMC, Brofenprox, Bromophos-etilo, Bromopropylate, Bromfenvinfos (-metilo), BTG-
504, BTG-505, Bufencarb, Buprofezin, Butathiofos, Butocarboxim, Butoxycarboxim,
Butylpyridaben, Cadusafos, Camphechlor, Carbaryl, Carbofuran, Carbophenothion,
Carbosulfan, Cartap, CGA-50439, Chinomethionat, Chlordane, Chlérdimefom:,
Chloethocarb, Chlorethoxyfos, Chlorfenapyr, Chlorfenvinphos, Chlorfluazuron,

25 Chlormephos, Chlorobenzilate, Chloropicrin, Chlorproxyfen, Chlorpyrifos-metilo,
Chlorpyrifos (-etilo), Chlovaporthrin, Chromafenozide, Cis-Cypermethrin, Cis-
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Resmethrin, Cis-Permethrin, Clocythrin, Cloethocarb, Clofentezine, Clothianidin,

Clothiazoben, Codlemone, Coumaphos, Cyanofenphos, Cyanophos, Cycloprene,
Cycloprothrin, Cydia pomonella, Cyfluthrin, Cyhalothrin, Cyhexatin, Cypermethrin,
Cyphenothrin (isémero 1R-trans), Cyromazine, DDT, Deltamethrin, Demeton-S-metilo,
Demeton-S-metilosulfona, Diafenthiuron, Dialifos, Diazinon, Dichlofenthion,
Dichlorvos, Dicofol, Dicrotophos, Dicyclanil, Diflubenzuron, Dimethoate,
Dimethylvinphos, Dinobuton, Dinocap, Dinotefuran, Diofenolan, Disulfoton, Docusat-
sodio, Dofenspyn, DOWCO-439, Eflusilanate, Emamectin, Emamectin-benzoato,
Empenthrin (isdmero 1R), Endosulfan, Entomopthora spp., EPN, Esfenvalerate,
Ethiofencarb, Ethiprole, Ethion, Ethoprophos, Etofenprox, Etoxazole, Etrimfos,
Famphur, Fenamiphos, Fenazaquin, Fenbutatin 6xido, Fenfluthrin, Fenitrothion,
Fenobucarb, Fenothiocarb, Fenoxacrim, Fenoxycarb, Fempropathrin, Fenpyrad,
Fenpyrithrin, Fenpyroximate, Fensulfothion, Fenthion, Fentrifanil, Fenvalerate, Fipronil,
Flonicamid, Fluacrypyrim, Fluazuron, Flubenzimine, Flubrocythrinate, Flucycloxuron,
Flucythrinate, Flufenerim, Flufenoxuron, Flufenprox, Flumethrin, Flupyrazofos,
Flutenzin (Flufenzine), Fluvalinate, Fonofos, Formetanate, Formothion, Fosmethilan,
Fosthiazate, Fubfenprox (Fluproxyfen), Furathiocarb, Gamma-HCH, Gossyplure,
Grandlure, granulovirus, Halfenprox, Halofenozide, HCH, HCN-801, Heptenophos,
Hexaflumuron, Hexythiazox, Hydramethylnone, Hydroprene, IKA-2002, Imidacloprid,
Imiprothrin, Indoxacarb, Iodofenphos, Iprobenfos, Isazofos, Isofenphos, Isoprocarb,
Isoxethion, Ivermectin, Japonilure, Kadsthrin, poliedrovirus nucleares, Kinoprene,
Lambda-Cyhalothrin, Lindane, Lufenuron, Malathion, Mecarbam, Mesulfenfos,
Metaldehyd, Metam-sodio, Methacrifos, Methamidophos, Metharhizium anisopliae,
Metharhizium flavoviride, Methidathion, Methiocarb, Methomyl, Methoprene,
Methoxychlor, Methoxyfenozide, Metolcarb, Metoxadiazone, Mevinphos, Milbemectin,
Milbemyein, MKI-245, MON-45700, Monocrotophos, Moxidectin, MTI-800, Naled,
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NC-104, NC-170, NC-184, NC-194, NC-196, Niclosamide, Nicotine, Nitenpyram,

Nithiazine, NNI-0001, NNI-0101, NNI-0250, NNI-9768, Novaluron, Noviflumuron,
OK-5101, OK-5201, OK-9601, OK-9602, OK-9701, OK-9802, Omethoate, Oxamyl,
Oxydemeton-metilo, Paecilomyces fumosoroseus, Parathion-metilo, Parathion (-etila),

5 Permethrin (cis-, trans-), Petroleum, PH-6045, Phenothrin (isomero IR-trans),
Phenthoate, Phorate, Phosalone, Phosmet, Phosphamidon, Phosphocarb, Phoxim,
Piperonyl butéxido, Pirimicarb, Pirimiphos-metilo, Pirimiphos-etilo, Prallethrin,
Profenofos, Promecarb, Propaphos, Propargite, Propetamphos, Propoxur, Prothiofos,
Prothoate, Protrifenbute, Pymetrozine, Pyraclofos, Pyresmethrin, Pyrethrum, Pyridaben,

10 Pyridalyl, Pyridaphenthion, Pyridathion, Pyrimidifen, Pyriproxyfen, Quinalphos,
Resmethrin, RH-5849, Ribavirin, RU-12457, RU-15525, S-421, S-1833, Salithion,
Sebufos, SI-0009, Silafluofen, Spinosad, Spirodiclofen, Spiromesifen, Sulfluramid,
Sulfotep, Sulprofos, SZI-121, Tau-Fluvalinate, Tebufenozide, Tebufenpyrad,
Tebupirimfos, Teflubenzuron, Tefluthrin, Temephos, Temivinphos, Terbam, Terbufos,

15 Tetrachlorvinphos, Tetradifon, Tetramethrin, Tetramethrin (isémero 1R), Tetrasul,
Theta-Cypermethrin, Thiacloprid, Thiamethoxam, Thiapronil, Thiatriphos, Thiocyclam
hidrégeno oxalato, Thiodicarb, Thiofanox, Thiometon, Thiosultap-sodio, Thuringjensin,

' Tolfenpyrad, Tralocythrin, Tralomethrin, Transfluthrin, Triarathene, Triazamate,
Triazophos, Triazuron, Trichlophenidine, Trichlorfon, Triflumuron, Trimethacarb,

* 20 Vamidothion, Vaniliprole, Verbutin, Verticillium lecanii, WL-108477, WL-40027, YI-

5201, YI-5301, Y1-5302, XMC, Xylylcarb, ZA-3274, Zeta-Cypermethrin, Zolaprofos,
ZX1-8901, el compuesto propilcarbamato de 3.metil-fenilo (Tsumacide Z), el compuesto
3-{5-cloro-3-piridinil)-8-(2,2,2-trifKioretil)-8-azabiciclo[3.2. 1 Joctan-3-carbonitrilo
(CAS-Reg.-Nr. 185982-80-3) y el comrespondiente isémero endo (CAS-Reg.-Nr.

25 185984-60-5) (véase la publicacidn WO-96/37494, WO-98/25923), as{ como
preparados, que contengan extractos vegetales con actividad insecticida, nematodos,
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hongos o virus.

También es posible una mezcla con otros productos activos conocidos, tales como
herbicidas o con abonos y reguladores del crecimiento.
Ademis, los compuestos segiin la invencién de la fdrmula (I) presentan también
s efectos antimic6ticos muy buenos. Tienen un espectro de actividad antimicética muy
amplio, especialmente contra dermatofitos y blastomicetos, mohos y contra hongos
difiisicos (por ejemplo contra especies de Candida, tal como Candida albicans, Candida
glabrata) asi como Epidermophyton floccosum, especies de Aspergillus, tales como
Aspergillus niger y Aspergillus fumigns, especies de Trichophyton, tal como
10 Trichophyton mentagrophytes, especies de microesporas, tal como Microsporon canis y
audouinii. La enumermcién de estos hongos no representa en modo alguno una limitacién
del espectro micOtico a ser considerado sino que tiene dnicamente un caricter
orientativo.
Los productos activos se pueden emplear como tales, en forma de sus
15 formulaciones o de las formas de aplicacién preparadas a partir de las mismas tales como
soluciones, suspensiones, polvos pulverizables, pastas, polvos solubles, sgentes de
empolvado y granulados listos para’su utilizacién. La aplicacién se efectiia de manera
usual, por ejemplo mediante regado, pulverizacién, empolvado, esparcimiento,
espolvoreado, espumado, aplicacién a brocha etc. Ademis es posible aplicer los productos
20 activos segiin el procedimiento de volumen ultrabajo o inyectar en el suelo la preparacién
del producto activo o el propio producto activo, Iguaimente pueden tratarse las semillas de
las planins.

Cuando se emplean los productos activos segiin la invencién como fungicidas las

cantidades de aplicacién pueden variar dentro de amplios limites segfin el tipo de la

25 aplicacién. Cuando se tratan las partes de las plantas, las cantidades de aplicacién de
producto activo se encuentran, en general, entre 0,1 y 10.000 g/ha, preferentemente entre
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10 y 1.000 g/ha. En el caso del tratamiento de las semillas las cantidades de aplicacién
del producto activo se encuentran, en general, entre 0,001 y 50 g por kilogramo de
semillas, preferentemente entre 0,01 y 10 g por kilogramo de semillas. En el caso del
tratamiento del terreno, las cantidades de aplicacién de producto activo se encuentran, en
5 general, entre 0,1 y 10.000 g/ha, preferentemente entre 1 y 5.000g /ha.
Tal como ya se ha indicado anteriormente, pueden tratarse segiin la invencién, todas
las plantas y sus partes. En una forma de realizacién preferente s tratan plantas y
variedades de plantas asi como sus partes de origen silvestre o que se obtienen por métodos
convencionales de cultivo biolégico, tales como cruzamiento o fusién de protoplastos. En
10 otra forma preferente de realizacién se tratan plantas y variedades de plantas transgénicas,
que hayan sido obtenidas segin métodos de ingenieria genética en caso dado en
combinacién con métodos convencionales (Genetically Modified Organisms -organismos
genéticamente modificados-) y sus partes. La expresién “partes” o bien “partes de plantas”
o “componentes de plantas” ha sido anteriormente explicada
1S De forma especialmente preferente se tratan piantas, segin la invencién, de las
variedades de plantas usuales en el mercado o que se encuentran en utilizacifn. Por
variedades de plantas se entienden plnﬁtasconnuevupropiedachu("umcmlsﬁm"), que

s¢ han cultivado tanto por medio de cultivo convencional, como por mutagenesis o por
técnicas recombinantes de DNA. Estas pueden ser variedades, biotipos o genotipos.

20 Segiin los tipos de plantas o bien las variedades de las plantas, de su localizacién y
de las condiciones de crecimiento (terreno, clima, periodo de vegetaciém, alimentacién)
pueden presentarsc también por medio del tratamiento segim la invencién efectos
sobreaditivos (“sinérgicos”). De este modo son posibles, por ejemplo, menores cantidades
de aplicacién y/o ampliaciones del espectro de actividad y/o un reforzamiento del efecto de

25 los, productos empleables segiin Ja invencién, mejore crecimiento de las plantas, mayor
tolerancia frente a temperaturas elevadas o bajas, mayor tolemncia contra la sequia o contra
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el contenido en sal del agua o bien del terreno, mayor rendimiento floral, recoleccién mis

fiicil, aceleracién de la maduracion, mayores rendimientos de las cosechas, mayor calidad
y/o mayor valor nmutritivo de los productos recolectados, mayor capacidad de
almacenamiento y/o de transformacién de los productos recolectados, que van mas alls del
efecto esperable propiamente dicho.

A las plantas o bien variedades de plantas transgénicas (obtenidas mediante
ingenieria genética) a ser tratadas preferentemente segiin la invencién, pertenecen todas
las plantas, que han adquirido material genético mediante modificacién por ingenierfa
genética, que proporcionan a estas plantas propiedades valiosas especialmente
ventajosas (“caracteristicas™). Ejemplos de tales propiedades son, un mejor crecimiento
de las plantas, mayor tolerancia frente 2 temperaturas altas o bajas, mayor tolerancia
frente a la sequia o contra el contenido en sal del agua o bien del terreno, mayor
rendimiento floral, recoleccién méis fécil, aceleracién de la maduracién, mayores
rendimientos de las cosechas, mayor calidad y/o mayor valor nutritivo de los productos
recolectados, mayor capacidad de almacenamiento y/o de transformacién de los
productos recolectados. Otros ejemplos, especialmente sefialables para tales propiedades
son la mayor resistencia de las plantas frente a las pestes animales y microbianas, tal
como frente a insectos, dcaros, hongos fitopatdgenos, bacterias y/o virus asi como una
mayor tolerancia de las plantas frente a determinados productos activos herbicidas.
Como ejemplos de plantas transgénicas se citaran las plantas de cultivo importantes,
tales como cereales (1rigo, arroz), maiz, soja, papa, algoddn, colza asi como plantaciones
de frutales (con los frutos manzana, pera, citricos y uve), debiéndose sefialar
especialmente maiz, soja, papa, algodén y colza. Como propiedades (“caracteristicas™)
se sefinlard especialmente la mayor resistencia de las plantas frente a los insectos por
medio de las toxinas generadas en las plantas, especialmente aquellas que se generan en
las plantas por el material genético procedente de Bacillus Turingiensis (por ejemplo por



10

15

20

25

A

-73-
medio de los genes CrylA(a), CrylA(b), CrylA(c), CryllA, CryllIA, CryllIB2, Cry9c,

Cry2Ab, Cry3Bb y CrylF asi como por sus combinaciones), (denominadas a
continuacién “plantas Bt"). Como propiedades (“caracteristicas™) deben sefialarse
ademds, especialmente, la mayor resistencia de las plantas frente a los hongos, las
bacterias y los virus mediante resistencia adquirida sistémica (SAR), sistemina,
fitoalexina, elicitores asif como genes de resistencia y proteinas y toxinas expresadas
correspondientes. Como propiedades (“caracteristicas”) deben sefialarse ademis,
especialmente, la mayor tolerancia de las plantas frente a determinados productos
activos herbicidas, por ejemplo imidazolinonas, sulfonilureas, Glyfosate o Fosfinotrricin
(por ejemplo gen “PAT”). Los gencs que proporcionan las respectivas propiedades
(“caracteristicas™) deseadas pueden estar presentes también en combinaciones entre si en
las plantas transgénicas. Como ejemplos de “plantas Bt" pueden citarse variedades de
mafz, veariedades de algodon, variedades de soja y variedades de papa, que se
comercializan bajo las marcas registradas YIELD GARD® (por ejemplo maiz, algodén,
soja), KnockOut® (por ejemplo maiz), StarLink® (por ejemplo mafz), Bollgard

(algoddn), Nucotn® (algodén) y NewLeaf® (papa). Como ejemplos de plantas
tolerantes de los herbicidas pueden citarse variedades de maiz, variedades de algodén y
variedades de soja, que se comercializan bajo las marcas registradas Roundup Ready®
(tolerancia contra Glyfosate, por ejemplo maiz, algodén, soja), Liberty Link®
(tolerancia contra Fosfinotricin, por ¢jemplo colza), IMI® (tolerancia contra
imidazolinonas) y STS® (tolerancia contra sulfonilureas por ejemplo malz). Como
plantas resistentes a los herbicidas (cultivadas convencionalmente con relacién a la
tolerancia a los herbicidas) pueden citarse también 1as variedades comercializadas para
la denominacién Clearficld® (por ejemplo maiz). Evidentemente estas manifestaciones
son vilidas también para las variedades de plantas desarrolladas en el futuro o bien que
se comercialicen o se desarmrollen en el futuro con estas propiedades genéticas
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(“caracteristicas™).

Las plantas indicadas pueden tratarse de forma especiaimente ventajosa segin la
invencién con los compuestos de la formula general (I) o bien de las mezclas de los
productos activos segilin la invencién. Los sectores preferentes, anteriormente citados, en

5 el caso de los productos activos o bien de las mezclas, son vilidos también para el
tratamiento de estas plantas. Debe sefialarse de manera especial el tratamiento de las
plantas con los compuestos o bien con las mezclas indicadas especialments en el
presente texto,

La obtencién y el empleo de los productos activos segiin la invencién se

10 desprenden de los ejemplos siguientes.

Ejem obtencién
Sas L

15 Se agitaron 150 mg (0,87 mmol) del 4cido 2-difhiormetil-benzoico, 139 mg (0,73
mmol) de la 2-(1,3,3-trimetil-butil)-fenilamina, 188 mg (1,45 mmol) de la N,N-
diisopropiletilamina y 508 mg (1,09 mmol) de hexafliorfosfato de bromo-
tripirrolidinofosfonio en in 8 ml de acetonitrilo durente 18 horas a temperatura ambiente.

Ejemplo 1

La mezcla se combiné con mit 10 ml de acetato de etilo / agua 1:1, la fase orghnica se
20 separd y se lavé con 10 ml de solucidn saturada de cloruro de amonio y, a continuacién,
con 10 ml de agua. La separacién, la concentracién por evaporacién y el secado de la
fase orginica proporcionaron 810 mg de producto en bruto. Tras la purificacién por
cromatografia en coiumna sobre gel de silice 60 con mezcla de éter de petréleo / acetato
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de etilo 10:1 hasta acetato de etilo, se obtuvieron 250 mg (97,9 % de la teoria) de 1a 2-

difliormetil-N-{2-(1,3,3-trimetil-butil)-fenil]-benzamida [logP (pH 2,3) = 4,38].

de manera aniloga a la del ejemplo 1, asf como de acuerdo con las indicaciones
de la descripcién genersl de los procedimientos de obtencién (a) hasta (i), segin la
invencién, se obtuvieron los compuestos de la formula (I) indicados en la tabla 1

siguiente:
Tablal
HF, R! !
RS
rd
r. |z R [R* R R R logp
1 {1,3,3-Trimetilbutilo H H H H H 4,38
2  |4-Cloro-3-fliorfenilo H H H H H 3,67
3 |3,4-Diclorofenilo H H | H [H H 39
4  |4-Cloro-2-metilfenilo H H H H H 4,06
5  [1,3-Dimetilbutilo H H H [H H |41
6  |4-Propoxiiminometilfenilo  |H H H H H [|&27
7  |4-Isopropoxiiminometilfenilo |H H H H H 4,24
B |3-Cloro-4-trifliormetilfenilo |H H H H H 3,85
Obtencién de los produc da de Ia férmula
Ejemplo (1I-1)
HF,
OH @-1)
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Se afiadi6, pota a gota, a una solucién de 45,0 g (343 mmol) de 2-formil-

benzonitrilo en 500 mi de diclorometano, bajo agitacién, una solucién de 47,6 ml de
DAST (trifluoruro de [dietilamino]azufre) en 50 ml de diclorometano, en el transcurso
de 2 boras, a tempemtura ambiente, La mezcla de la reaccibn se agitd durante 16 horas.

Para la elaboracion se elimind el disolvente por evaporacién y el residuo se
cromatografié. Se obtuvieron 29,3 g (56 % de la teoria) del 2-difliormetil-benzonitrilo
en forma de aceite amarillo (espectrometria de masas: [Mi+1] = 154).

Segunda ctapa:

Se calentd una solucién de 29,0 g (189 mmol) del 2-difliormetil-benzonitrilo en
700 ml de lejia de hidréxido de sodio al 4% durante 6 horas bajo reflujo. La mezcla de la
reaccidn se refrigerd hasta la temperatura ambiente, se vertié sobre hielo y se acidificé
con &cido clorhidrico concentrado. El precipitado se separd mediante filtracién por
succién y se sec6. Se obtuvieron 19,3 g (58 % de la teoria) del icido 2-difhiormetil-
benzoico en forma de un producto sélido blanco (espectroscopia de masas: [M+1] =
173).

La determinacién de los valores indicados de logP se llevaron a cabo segin la
Directiva EEC 79/831 Anexo V.A8 por medio de HPLC (High Performance Liquid
Chromatography —cromatografia liquida de alta resolucién-)) en una columna de fases
inversas (C 18). Temperatura; 43°C.

Eluyentes pama 1a determinacién e el intervalo dcido (pH 2,3): écido fosférico
acuoso al 0,1 %, acetonitrilo; gradiente lineal desde 10% de acetonitrilo hasta 90 % de
acetonitrilo.

La calibracién se llevé a cabo con alcan-2-onas no ramificadas (con 3 hasta 16
&tomos de carbono), cuyos valores de LogP son conocidos (determinacién de los vaiores
de LogP por medio de los tiempos de retencién por interpolacién lineal entre dos

alcanonas sucesivas).
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Los valores lambda-méximos se determinaron por medio de los espectros de UV

de 200 nm hasta 400 nm en los méximos de las sefiales cromatogrificas.
Ejemplos de aplicaclén;

Ejemplo A
Ensayo con Botrytis (Judias) / protector
Disolvente: 24,5 Partes en peso de acetona

24.5 Partes en peso de dimetilacetamida
Emulsionante: 1 Parte en peso de alquil-aril-poliglicoléter.

Para la obtencién de una preparacién de producto activo conveniente se mezcla 1
partempeuodelpmduchoacﬁvoconlascanﬁdadesindicadasdedisoivmteyde
emulsionante y se diluye el concentrado con agua hasts la concentracion deseada.

Para ensayar la actividad protectora se pulverizan plantas jGvenes con la
preparacién del producto activo en la cantidad de aplicacidn indicada. Tras el secado del
recubrimiento, aplicado por pulverizacién, se disponen, sobre cada hoja, 2 trocitos de
agar recubiertos con Botrytis cinerea. Las plantas inoculadas se disponen en una cimara
obscurecida aproximadamente a 20°C y con una humedad relativa del aire del 100 %.

La evaluacién se lleva a cabo a los 2 dias desde 1a inoculacién por medio de la
magnitud de las manchas producidas por el ataque. En este caso 0 % significa un grado
de actividad, que corresponde al de los controles, mientras que un grado de actividad del
100 % significa que no se ha observado ataque.

En este ensayo muestran, por ejemplo, los compuestos Nr. 3 y 4 de los ejemplos
de obtencién (véase la tabla 1), un grado de actividad del 95 %, o por encima de este
valor, con una cantidad de eplicacién de S00 g/ha,

Efemplo B
Ensayo con Puccinia (trigo) / protector
Disolvente: 25 Partes en peso N,N-dimetilacetamida.

//{

(v
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Emulsionante: 0,6 Partes en peso alquilarilpoliglicoléter.

Para la obtencién de una preparacién conveniente de producto activo, se mezcla
| parte en peso de producto activo con las cantidades indicadas de disolvente y de
emulsionante y se diluye el concentrado con agua hasta la concentracién deseada.

Para ensayar la actividad protectora se pulverizan plantas jévenes con la
preparacién del producto activo con la cantidad de eplicacién indicada. Tras secado del
recubrimiento, aplicado por pulverizacion, se pulverizan las plantas con una suspensién
de conidios de Puccinia recondita. Las plantss permanecen durante 48 horas a 20°C y
con una humedad relativa del aire del 100 % en una cabina de incubacién.

A continuacién se disponen las plantas en un invernadero a una temperatura de
20°C aproximadamente y a una humedad relativa del aire del 80 % aproximadamente,
parm favorecer el desarrollo de las pistulas de la roya.

La evaluacin se lleva a cabo a los 10 dias desde Ia inoculacién. En este caso 0 %
significa un grado de actividad, que corresponde al de los controles, mientras que un
grado de actividad del 100 % significa que no se observa ataque.

En este ensayo muestra, por ejemplo, el compuesto Nr. 5 de los ejemplos de
obtencién (véase la tabla 1), un grado de actividad del 100 %, con una cantidad de
aplicacién de 500 g/ha,

Ejemplo C

Ensayo con Sphaerotheca (pepino) / protector

Disolvente: 49 Partes en peso de N,N-dimetilacetamida,
Emulsionante: 1 Parte en peso de alquilarilpoliglicoléter

Para la obtencion de una preparacion conveniente de producto activo se mezcla 1
parte en peso de producto activo con las cantidades indicadss de disolvente y de
emmulsionante y se diluye el concentrado con agua hasta Ia concentracién desecada
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Para ensayar la actividad protectora se pulverizan plantas jévenes de pepino con la

preparacién del producto activo en la cantidad de aplicacién indicada. Al cabo de 1 dia
desde e} tratamiento se inoculan las plantas con una suspensién acuosa de esporas de
Sphaerotheca fuliginea. Las plantas se disponen, a continuacin, el invernadero
aproximadamente a 23°C y con una humnedad relativa del aire del 70 %.

Al cabo de 7 dias desde la inoculacién se llevs a cabo la evaluacién. En este caso 0
% significa una actividad que corresponde al de los controles, mientras que un grado de
actividad del 100 % significa que no se observa ataque.

En este ensayo muestran, por ejemplo, los compuestos Nr. 3 y 5 de los ejemplos
de obtencién (véase la tabla 1), un grado de actividad del 100 %, el compuesto Nr. 4 del
95 %, con una cantidad de aplicacion de 750 g/a, -
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IVINDICAICONES

1.- Difldormetilbenzoanilidas de la férmula ()

R:
R R®
HFz
. )]

Pil R

R Z
en la que
R, R R*yR! significan, independientemente entre sf, hidrégeno, flior, cloro,

R’

metilo, iso-propilo o metiltio,

significa hidrégeno, alquilo con 1 a 8 4tomos de carbono, alquilsulfinilo con 1 a 6
fitornos de carbono, alquilsulfonilo con 1 a 6 dtomos de carbono, alcoxi con 1 a 4
dtomos de carbono-alquilo con 1 a 4 dtomos de carbono, cicloalquilo con 3 2 8
itomos de carbono; haldgenoalquilo con 1| a 6 #tomos de carbono,
halégenoalquiltio con 1 a 4 dtomos de carbono, halégenoalquilsulfinilo con 1 a 4
itomos de carbono, halégenoalquilsulfonilo con 1 a 4 &tomos de carbono,
halégeno-alcoxi con 1 a 4 &tomos de carbono-alquilo con 1 a 4 dtomos de carbono,
halégenocicloalquilo con 3 & 8 dtomos de carbono con, respectivamente, 1 hasta 9
dtomos de flior, de cloro y/o de bromo, formil-alquilo con 1 a 3 4tomos de
carbono, (alquilo con 1 a 3 étomos de carbono)carbanil-alquilo con 1 a 3 dtomos
de carbono, (alcoxi con 1 2 3 étomos de carbono)carbonil-alquilo con 1 & 3 dtomos
de carbono; (halégenceiquilo con 1 a 3 dtomos de carbono)carbonil-alquilo con 1 a
3 4tomos de carbono, (halégenoalcoxi con 1 a 3 dtomos de carbono)carbonil-
alquilo con 1 & 3 dtomos de carbono con, respectivamente, 1 hasta 7 dtomos de
flor, de cloro y/o de bromo, (alquilo con 1 a 3 Atomos de carbono)carbonil-
halégenoaiquilo con 1 a 3 dtomos de carbono, (alcoxi con 1 a 3 4tomos de
carbono)carbonil-halégencalquilo con 1 a 3 4tomos de carbono con,
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respectivamente, 1 hasta 6 dtomos de flior, de cloro y/o de bromo,

(halégenoalquilo con 1 2 3 4tomos de carbono)carbonil-halégencalquilo con 1 a 3
Atomos de carbono, (halogenoalcoxi con 1 a 3 dtomos de carbono)carbonil-
halégenoalquilo con 1 a 3 dtomos de carbono con, respectivamente, 1 hasta 13
stomos de fldor, de cloro y/o de bromo; -CORS, -CONRR® 0 -CH;NR’R",
significa alquilo con 1 a 3 tomos de carbono, alcoxi con 1 a 2 4tomos de carbono-
alquilo con 1 & 2 4tomos de carbono, halégenoalquilo con ! a 3 dtomos de carbono,
con 1 hasta 7 &tomos de flior, de cloro y/o de bromo,

significa hidrégeno, alquilo con 1 a 8 dtomos de carbono, alcoxi con 1 & 8 dtomos
de carbono, alcoxi con 1 a 4 dtomos de carbono-alquilo con 1 a 4 étomos de
carbono, cicloalquilo con 3 a 8 dtomos de carbono; halégenoalquilo con | a 6
dtomos de carbono, halégenoalcoxi con 1 a 6 4tomos de carbono, halégeno-alcoxi
con 1 a 4 &omos de carbono-alquilo con | a 4 &omos de carbono,
halégenocicloalquilo con 3 a 8 dtomos de carbono con, respectivamente, 1 hasta 9
&tomos de flGor, de cloro y/o de bromo, -COR',

R yR® significan, independientemente entre si, hidrégeno, alquilo con 1 a 8

immosdecarbmo.aiéoxieonla4ltomosdeca:bono-nlquﬂomnla4iwmos
de carbono, cicloalquilo con 3 a 8 4tomos de carbono; halégenoalquilo con 1 a 8
étomos de carbono, halégeno-aicoxi con 1 a 4 dtomos de carbono-alquilocon 12 4
dtomos de carbono, halogenocicloalquilo con 3 a 8 dtomos de carbono con,
respectivamente, 1 hasta 9 ftomos de flGor, de cloro y/o de bromo,

R’ yR® forman, ademés, junto con el Atomo de nitrdgeno, con el que estan

enlazados, un heterociclo, saturado, con § hasts 8 &tomos en el anillo, substituido,
en caso dado, una o varias veces de forma igual o de formas diferentes por
halégeno o por alquilo con 1 a 4 dtomos de carbono, pudiendo contener el
heterociclo 1 o 2 heterodtomos mis, no contiguos de la serie formada por oxigeno,
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por azufre o por NR",

R yRP significan, independientemente entre si, hidrdgeno, alquilo con 1 a 8

dtomos de carbono, cicloglquilo con 3 a 8 4tomos de carbono; halégenoalquilo con

1 a 8 dtomos de carbono, halégenocicloalquilo con 3 a 8 tomos de carbono con,
respectivamente, 1 hasta 9 dtomos de flior, de cloro y/o de bromo,

R’yR" forman, ademds, junto con el dtomo de nitrdgeno, con el que estin

enlazados, un heterociclo, saturado, con 5 hasta 8 dtomos en el anillo, substituido,
mmdado,umoﬁﬂuveudefomaiguﬂodehms&fmtumr
halégeno o por alquilo con 1 a 4 itomos de carbono, pudiendo contener el
heterociclo 1 o 2 heterodtomos mis, no contiguos de la serie formada por oxigeno,
por azufre o por NR*2,

significa hidrégeno, alquilo con 1 a 8 Atomos de carbono, alcoxi con 1 a 8 itomos
de carbono, alcoxi con 1 a 4 dtomos de carbono-alquilo con 1 a 4 &tomos de
carbono, cicloalquilo con 3 a 8 4tomos de carbono; halégenoalquilo con 1 a 6
dtomos de carbono, haldgenoalcoxi con 1 a 6 dtomos de carbono, halégeno-alcoxi
con 1| a 4 dtomos de carbono-alquilo con 1 a 4 &tomos de carbono,
halégenocicloalquilo con 3 a 8 itomos de carbono con, respectivamente, 1 hasta 9
dtomos de fldor, de cloro y/o de bromo,

significa hidrégeno o alquilo con 1 a 6 4tomos de carbono,

significa Z', 72, Z° 0 Z*, donde

significa fenilo substituido, en caso dado, de una hasta cinco veces, de forma igual
o de formas diferentes,

significa cicloalquilo o bicicloalqu.i.lo substituidos, en caso dado, una o varies
veces, de forma igual o de formas diferentes,

significa alquilo con 2 a 20 édtomos de carbono no substituido o significa alquilo
con 1 a 20 4tomos de carbono substituido una o varias veces, de forma igual o de
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formas diferentes, por halégeno y/o por cicloalquilo con 3 a 6 dtomos de carbono,

pudiendo estar substituida la parte cicloalquilo, por su parte, en caso dado, una o
varias veces, de forma igual o de formas diferentes por halégeno y/o por alquilo
con 1 a 4 dtomos de carbono,

significa alquenilo con 2 a 20 4tomos de carbono o alquinilo con 2 a 20 dtomos de
carbono substituidos respectivamente, en caso dado, una o varias veces, de forma
igual o de formas diferentes, por hal6geno, por hidroxi y/o por cicloalquilo con 3 a
6 dtomos de carbono, pudiendo estar substituida Ia parte cicloalquilo, por su lado,
en caso dado, ung o varias veces, de forma igual o de formas diferentes, por
halégeno y/o por alquilo con 1 a 4 dtomos de carbono,

R,R?yR® significan, independientemente entre af, hidrégeno, flilor o cloro y
Z yR* forman, junto con los dtomos de carbono, con los que estdn enlazados, un anillo
carbociclico o heterociclico, con 5 0 6 miembros, substituido en caso dado.

2.- Difliormetilbenzoanilidas de la fémmula (I), de conformidad con la

reivindicacién 1, en la que

R, R, R® yR* significan, independientemente entre si, hidrégeno, flitior, cloro o

R’

metilo,

gignifica hidrdgeno; alquilo con 1 a 6 4&tomos de carbong, alquilsulfinilo con 1 a 4
4tomos de carbono, alquilsulfonilo con 1 a 4 dtomos de carbono, alcoxi con 1a 3
dtomos de carbono-alquilo con 1 a 3 &tomos de carbono, cicloalquilo con 3 a 6
#tomos de carbono; halégenoalquilo con 1 a 4 &tomos de carbono, halégenoalquiltio
m1a4immosdecubmo.halégenonlquilsult.i'nﬂocmla4immdewbm
halégenoalquilsulfonilo con 1 a 4 itomos de carbano, hal6geno-alcoxi con 1 a 3
dtomos de carbono-alquilo con 1 a 3 dtomos de carbono, halégenocicloalquilo con 3
a 6 stomos de carbono con, respectivamente, 1 hasta 9 étomos de fldor, de cloro y/o

o
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de bromo, formil-alquilo con 1 a 3 dtomos de carbono, (alquilo con 1 a 3 4tomos de

carbono)carbonil-alquilo con 1 a 3 &tomos de carbono, (alcoxi con 1 a 3 4tomos de
carbono)carbonil-alquilo con 1 a 3 #tomos de carbono; (halégenoalquilocon 123
&tomos de carbono)carbonil-alquilo con 1 a 3 4tomos de carbono, (haldgenoalcoxi
con 1 a 3 dtomos de carbono)carbonil-alquilo con 1 a 3 dtomos de carbono con,
respectivamente, 1 hasta 7 4tomos de fliior, de cloro y/o de bromo, (elquilocon 1 a
3 d&tomos de carbono)carbonil-halogenoalquilo con 1 a 3 dtomos de carbono, (alcoxi
con 1 a 3 4tomos de carbono)carbonil-halégenoalquilo con 1 a 3 fitomos de carbono
con, respectivamente, 1 hasta 6 4tomos de flGor, de cloro y/o de bromo,
(halégenoalquilo con 1 a 3 4tomos de carbono)carbonil-halégenoalquilo con 1 a 3
itomos de carbono, (haldgenoalcoxi con 1 a 3 dtomos de carbono)carbonil-
halégenoalquilo con 1 a 3 4tomos de carbono con, respectivamente, 1 hasta 13
dtomos de flior, de cloro y/o de bromo; -COR®, -CONR'R® o -CH;NRR'®,
significa hidrogeno, alquilo con 1 a 6 dtomos de carbono, alcoxi con 1 a 4 stomos
de carbono, alcoxi con 1 a 3 dtomos de carbono-alquilo con 1 a 3 4tomos de
carbono, cicloalquilo con 3 a 6 dtomos de carbono; halégencalquilo con 1 a 4
dtomos de carbono, halégenoalcoxi con 1 a 4 dtomos de carbono, halégeno-alcoxi
con 1 a 3 itomos de carbono-alquilo con 1 a 3 Atomos de carbono,
helégenocicloalquilo con 3 a 6 tomos de carbono con, respectivamente, 1 hasta 9
atomos de fldor, de cloro y/o de bromo, -COR'!,

R’yR® significan, independientemente entre si, hidrégeno, alquilo con 1 a 6

dtomos de carbono, alcoxi con 1 a 3 dtomos de carbono-alquilo con 1 a 3 4tomos de
carbono, cicloalquilo con 3 a 6 dtomos de carbono; halégenoalquilo con 1 a 4
dtomos de carbono, halégeno-alcoxi con 1 a 3 dtomos de carbono-alquilo con 1 a 3
dtomos de carbono, haldgenocicloslquilo con 3 a 6 dtomos de carbono con,
respectivamente, 1 hasta 9 4tomos de fltior, de cloro y/o de bromo,
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R’yR'" significan, independientemente entre si, hidrogeno, alquilo con 1 a 6

R"

dtomos de carbono, cicloalquilo con 3 a 6 dtomos de carbono; halégenoalquilo con
1 a 4 itomos de carbono, halégenocicloalquilo con 3 a 6 &tomos de carbono con,
respectivamente, 1 hasta 9 dtomos de fldor, de cloro y/o de bromo,

significa hidrdgeno, alquilo con 1 a 6 tomos de carbono, alcoxi 1 a 4 dtomos
de carbono, alcoxi con 1 a 3 dtomos de carbono-alquilo con 1 a 3 dtomos de
carbono, cicloalquilo con 3 a 6 &tomos de carbono; halégenoalquilo con | a 4
ftomos de carbono, halégenoalcoxi con 1 a 4 4tomos de carbono, halégeno-alcoxi
con 1 a 3 dtomos de carbono-alquilo con 1 a 3 dtomos de carbono,
halégenocicloalquilo con 3 a 6 4tomos de carbono con, respectivamente, 1 hasta 9
#tomos de flior, de cloro y/o de bromo,

significa hidrbgeno o alquilo con 1 & 4 &tomos de carbono,

significa Z', Z2, 7% 0 Z*, donde

significa fenilo substituido, en caso dado, de una hasta cinco veces, de forma igual
o de formas diferentes, eligiéndose los substituyentes entre los de la lista W',
significa halégeno, ciano, nitro, amino, hidroxi, formilo, carboxilo, carbamoilo,
tiocarbamoilo;

alquilo, hidroxialquilo, oxoalquilo, alcoxi, alcoxiu.lquilclp, alquiltioalquilo,
dialcoxialquilo, alquiltio, alquilsulfinilo o alquilsulfonilo con, respectivamente, 1
hasta 8 4tomos de carbono, respectivamente de cadena lineal o de cadena
ramificada;

alquenilo o alqueniloxi con, respectivamente, 2 hasta 6 itomos de carbono,
respectivamente de cadena lineal o de cadena ramificada;

halégenoalquilo, halégenoalcoxi, halégenoalquiltio, halégenoalquilsulfinilo o
halégenoalquilsulfonilo con, respectivamente, ! hasta 6 itomos de carbono,
respectivamente de cadena lineal o de cadena ramificada y con | hasta 13 dtomos

Vg
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de hal6geno iguales o diferentes;

halégencalquenilo o halégenoalqueniloxi con, respectivamente, 2 hasta 6 dtomos
de carbono, respectivamente de cadena lineal o de cadena ramificada y con 1 hasta
11 4tomos de halégeno iguales o diferentes;

5 alquilamino, dialquilamino, alquilcarbonilo, alquilcarboniloxi, alcoxicarbonilo,
alquilaminocarbonilo, dialquilaminocarbonilo, arilalquilaminocarbonilo,
dialquilaminocarboniloxi con 1 hasta 6 dtomos de carbono respectivamente de
cadena lineal o de cadena ramificada en las respectivas cadenas hidrocarbonadas,
alquenilcarbonilo o alquinilcarbonilo, con 2 hasta 6 dtomos de carbano en las

10 correspondientes cadenas hidrocarbonadas, respectivamente de cadena lineal o de
cadens ramificada;
cicloalquilo o cicloalquiloxi con, respectivamente, 3 hasta 6 &tomos de carbono;
alquileno con 3 o 4 dtomos de carbono, oxialquileno con 2 0 3 dtomos de carbono
o dioxialquileno con | o 2 dtomos de carbono respectivamente enlazados dos
15 veces, substituidos respectivamente de una hasta cuatro veces, de forma igual o de
formas diferentes por fliar, por cloro, por oxo, por metilo, por trifliiormetilo o por
etilo;
o un agrupamiento -C(Q'y=N-Q’, donde
Q'  significa hidrégeno, hidroxi, alquilo con 1 hasta 4 Atomos de carbono,
20 halégenoalquilo con 1 hasta 4 dtomos de carbono y 1 hasta 9 étomos de

halégeno iguales o diferentes o cicloalquilo con 1 hasta 6 Atomos de
carbono y

Q@  significa hidroxi, amino, metilamino, fenilo, bencilo o significa alquilo o

alcoxi con 1 hasta 4 4tomos de carbono substituidos respectivamente, en

25 caso dado, por halégeno, por ciano, por hidroxi, por alcoxi, por alquiltio,
por alquilamino, por dialquilamino o por fenilo, o significa alqueniloxi o
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alquiniloxi con, respectivamente, 2 hasta 4 4tomos de carbono,

asi como fenilo, fenoxi, feniltio, benzoilo, benzoiletenilo, cinamoilo, heterociclilo
o fenilalquilo, fenilalquiloxi, fenilalquilio, o heterociclilalquilo, con,
respectivamente, | hasta 3 dtomos de carbono en las partes alquilo

5 comrespondientes, substituidos respectivamente, en caso dado en la parte del anillo
desde una hasta tres veces por haldgeno, y/o por alquilo o alcoxi con 1 hasta 4
étomos de carbono, de cadena lineal o de cadens ramificada,

Z*  significa cicloalquilo o bicicloalquilo con, respectivamente, 3 hasta 10 4tomos de
carbono, substituidos, en caso dado, de una a cuatro veces, de forma igual o de

10 formas diferentes, por alquilo con 1 a 4 dtomos de carbono,

Z>  significa alquilo con 2 a 20 Atomos de carbono insubstituido o significa alquilo con
1 a 20 Atomos de carbono substituido una o varias veces, de forma igual o de
formas diferentes, por fltor, por cloro, por bromo, por yodo y/o por cicloalquilo
con 3 a 6 étomos de carbono, pudiendo estar substituida la parte de cicloalquilo,

15 por su lado, en caso dado de una hasta cuatro veces, de forma igual o de formas
diferentes por fhior, por cloro, por bromo, por yodo, por alquilo con 1 a 4 étomos
de carbono y/o por balégenoalquilo con 1 a 4 4tomos de carbono,

Z'  significa alquenilo con 2 a 20 &tomos de carbono o alquinilo con 2 a 20 dtomos de
carbono substituidos respectivamente, en caso dado, una o varias veces, de forma

20 igual o de formas diferentes, por fltior, cloro, bromo, por yodo, por hidroxi y/o por
cicloalquilo con 3 a 6 #tomos de carbono, pudiendo estar substituida la parte de
cicloalquilo, por su lado, en caso dado de una hasta cuatro veces, de forma igual o de
formas diferentes por flfior, por cloro, por bromo, por yodo, por alquilo con 1 a 4
#tomos de carbono y/o por halégenoalquilo con 1 a 4 dtomos de carbono,

25 ZyR‘fommhmbiéanoonlosimmosdecarbom,conlosqueesﬁnenlmdogm
anillo carbociclico o heterociclico, con 5 o 6 miembros substituido, en caso dado,
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de una a cuatro veces, de forma igual o de formas diferentes.

3.- Procedimiento para la obtencién de difldormetilbenzoanilidas de la férmula

(1), caracterizado porque

a)

10

15 o
b)

se hacen reaccionar derivados de difhiormetilbenzoilo de 1a férmula (IT)
HF,

X! m

en la que
X'  significa cloro o hidroxi,
con derivados de anilina de la férmula (11I)

R
R R
HN oy {n
l a
R® 2

en 1a que R, R4 R}, RY, R’ y Z ticnen los significados indicados en la
reivindicacion 1,

en caso dado en presencia de un catalizador, en caso dado en presencia de de un
agente de condensaci6n, en caso dado en presencia de de un agente aceptor de
fcido y en caso dado en presencia de de un diluyente,

se hacen reaccionar halégeno-difliormetilbenzoanilidas de la férmula (IV)

RI
R} R?
HF,
lil R (Iv)
R X

en la que



P
P

R', R? R%, R* y R® ticnen los signiﬁ-csa?k;s indicados en la reivindicacién 1, y
X*  significa cloro, bromo, yodo o sulfonato de trifldormetilo,
con derivados del acido borénico de la formula (V)

A0, oA R

3
5 en la que
Z'  tiene el significado indicado en la reivindicacién 1 y
AlyaA? significan respectivamente hidrégeno o en conjunto significan
tetrametiletileno,
en presencia de un catalizador, en caso dado en presencia de de un agente aceptor de
10 écido y en caso dado en presencia de de un diluyente,

c) se hacen reaccionar derivados de la difliormetilbenzamida del 4cido borénico de la

férmula (VI)
R2
R R
HF,
' N R
b r't' B (VD)
E A0 ‘oAt
15 en la que

R, R, R, R'yR’ tienen los significados indicados en la reivindicacién 1, y
AlyA* significan, respectivamente hidrogeno o en conjunto significan

tetrametiletileno,
con derivados de fenilo de 1a formula (VII)
20 x—z' (v

en la que
Z'  tiene el significado indicado en la reivindicacién 1 y
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X  significa cloro, bromo, yodo o sulfonato de triftiormetilo,

en presencia de un catalizador, en caso dado en presencia de de un agente aceptor
de 4cido y en caso dado en presencia de de un diluyente,

5 d) s¢ hacen reaccionar halégeno-difliormetilbenzoanilidas de la férmula (IV)

HF,

en la que
R,RL R, R*yR® tienen los significados indicados en la reivindicacién 1, y
X*  significa cloro, bromo, yodo o sulfonato de trifliormetilo,
10 con derivados de fenilo de la formula (VII)
xi—z' (VII)
en la que
Z'  tiene el significado indicado en la reivindicacién 1 y
X*  significa cloro, bromo, yodo o sulfonato de trifliormetilo,
15 en presencia de un catalizador de peladio o de niquel y en presencia de de
444'4'5,5,5,5-octametil-2,2'-bis-1,3,2-dioxaborolano, en caso dado en presencia
de de un agente aceptor de éicido y en caso dado en presencia de de un diluyente,

e) s¢ hidrogenan difliormetilbenzoanilidas de l2 férmula (1a)

HF,

(1),

20
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en la que

RLREL R, R'yR® tienen los significados indicados en la reivindicacién 1 y

X'  significa alquenilo con 2 a 20 tomos de carbono o alquinilo con 2 a 20
dtomos de carbono substituidos respectivamente, en caso dado, una o varias
veces, de forma igual o de formas diferentes, por halégeno y/o por
cicloalquilo con 3 a 6 dtomos de carbono, pudiendo estar substituida la
parte cicloalquilo, por su lado, en caso dado por halégeno y/o por C,-Cy-
alquilocon 124 itomosd'ecarbom,

en caso dado en presencia de de un diluyente y en caso dado en presencia de un

catalizador,

se deshidratan hidroxialquil-difliormetilbenzoanilidas de Ia formula (VIIT)
/R
R! R
HF,
X o
N rR*
Ho %

R, R4 R, R*yR® tienen los significados indicados en la reivindicacion 1 y

X®  significa hidroxialquilo con 2 a 20 étomos de carbono, substituido,
adicionalmente, una o varias veces, de forma igual o de formas diferentes,
por halégeno y/o por Cy-Cecicloalquilo con 3 a 6 dtomos de carbono,
pudiendo estar substituida la parte cicloalquilo, por su lado, en caso dado
por halégeno y/o por alquilo con 1 a 4 dtomos de carbano,

en caso dado en presencia de de un diluyente y en caso dado en presencia de un
acido,

en la que
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se hacen reaccionar haldégeno-difliormetilbenzoanilidas de 1a férmula (IV)
R!
R! Y
HF,
|=| R* (Iv)
R x

en la que

R,RL R, R*yR® ticnen los significados indicados en la reivindicacién 1, y

X! significa cloro, bromo, yodo o sulfonato de rifiiormetilo,

con un alquino de la fémula (IX)

HC=—A" (X),

en la que

A®  significa alquilo con 2 a 18 dtomos de carbono, substituido, en caso dado,
una o varias veces, de forma igual o de formas diferentes, por halégeno y/o
por cicloalquilo con 3 a 6 dtomos de carbono, pudiendo estar substituida la
parte cicloalquilo, por su lado, en caso dado por haldgeno y/o por alquilo
con 1 a 4 4tomos de carbono,

o con un alqueno de 1a férmula (X)

. (x)l

en la que

A5 A'yA® significan, independientemente entre si hidrégeno o alquilo
substituido en caso dado una o varias veces, de forma igual o de formas
diferentes, por haldgeno y/o por cicloalquilo con 3 a 6 dtomos de carbono,
pudiendo estar substituida la parte cicloalquilo, por su lado, en caso dado
por halégeno y/o por C;-Cy-alquilo con 1 a 4 4tomos de carbono y sin que
sobrepase de 20 ¢l nimero total de dtomos de carbono de 1a parte de la



10

15

20

h)

5/

-93.
molécula de cadena abierta,

en caso dado en presencia de de un diluyente, en caso dado en presencia de de un
agente aceptor de cido y en presencia de uno o de varios catalizadores,

se hacen reaccionar cetonas de la férmula (XI)

(XD,

en la que

RLRL R, RyR®  tienen los significados indicados en la reivindicacién 1 y

A®  significa hidrégeno o alquilo con 1 a 18 tomos de carbono substituido en
caso dado upa o varias veces, de forma igual o de formas diferentes, por
halégeno y/o por cicloalquilo con 3 a 6 4tomos de carbono, pudiendo estar
substituida la parte cicloalquilo, por su lado, en caso dado por halégeno y/o
por alquilo con | a 4 dtomos de carbono,

con un compuesto del fésforo de la fdrmula general (XII)

A'l—px xan,

en 1a que

A" significa alquilo con 1 a 18 &tomos de carbono substituido, en caso dado,
una o varias veces, de forma igual o de formas diferentes, por halégeno y/o
por cicloalquilo con 3 a 6 dtomos de carbono, pudiendo estar substituida la
parte cicloslquilo, por sui lado, en caso dado por halégeno y/o por alquilo
con 1 a 4 dtomos de carbono,

Px significa un agrupamiento P (CsHs)y CI, -P'(CgHs)s Br , -P'(CHs)s [,
~-P(=0)(OCH3); o -P(=OXOC;Hs)s,

W
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en caso dado en presencia de de un diluyente,

se hacen reaccionar difhiormetilbenzoanilidas de 1a f6rmula (Ib)

HF,
(b),

enla que

R,RLR,R*yZ tienen los significados indicados en la reivindicacion 1

con un halogenuro de la férmula (XIII)
R (Xm
en la que .
R*!  significa alquilo con 1 a 8 &tomos de carbono, alquilsulfinilo con 1 a 6

itomos de carbono, alquilsulfanilo con 1 a 6 dtomos de carbono, alcoxi con 1
a 4 4tomos de carbono-alquilo con 1 8 4 dtomos de carbono, cicloalquilo con
3 a 8 &tomos de carbono; halégenoalquilo con 1 a 6 tomos de carbono,
halégenoalquiltio con 1 a 4 dtomos de carbono, halégenoalquilsulfinilo con 1
a 4 &tomos de carbono, halégenoalquilsulfonilo con 1 a 4 étomos de carbono,
hal6geno-alcoxi con 1 a 4 4tomos de carbono-alquilo con 1 a 4 4tomos de
carbono, halégenocicloalquilo con 3 a 8 4dtomos de carbono conm,
respectivamente, 1 hasta 9 dtomos de fliior, de cloro y/o de bromo, formil-
alquilo con 1 a 3 &omos de carbono, (elquilo con 1 a 3 4tomos de
catbano)carbanil-alquilo con 1 a 3 tomos de carbono, (alcoxi con 1 a 3
dtomos de carbono)carbonil-alquilo con 1 a8 3 ftomos de carbono;
(halégenoalquilo con 1 a 3 dtomos de carbono)carbonil-alquilo con 1 a 3
dtomos de carbono, (haldgenoalcoxi con 1 a 3 dtomos de carbono)carbonil-
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alquilo con 1 a 3 étomos de carbono con, respectivamente, 1 hasta 7 ftomos

de fiior, de cloro y/o de bromo, (alquilo con 1 a 3 itomos de
carbono)carbonil-halégenoalquilo con 1 a 3 éitomos de carbono, (alcoxi con
1 a 3 4tomos de carbono)carbonil-halégenoalquilo con 1 a 3 dtomos de
carbono con, respectivamente, ! hasta 6 dtomos de flior, de cloro y/o de
bromo, (halégenoalquilo con 1 a 3 #tomos de carbono)carbonil-
halégenoalquilo con 1 a 3 dtomos de carbono, (halégenoalcoxi con 1 a 3
itomol; de carbono)carbonil-halégenoalquilo con 1 a 3 dtomos de carbono
con, respectivamente, 1 hasta 13 tomos de flior, de cloro y/o de bromo;
-COR®, -CONR'R® 0 -CH,NR’R",

RS, R7,RE, Ry R'" tienen los significados indicados en la reivindicaciém 1 y

x8 significa cloro, bromo o yodo,

en presencia de una base y en presencia de de un diluyente.

4 .- Agentes para la Jucha contra los microorganismos indeseados, caracterizados porque
tienen un contenido en, al menos, una difliormetilbenzoanilida de la férmula (), de
conformidad con la reivindicacion 1, ademés de agentes extendedores y/o productos
tensioactivas.

5.- Empleo de las difliormetilbenzoanilidas de la férmula (I), de conformidad con
la reivindicacién 1, para ia lucha contrs los microorganismos indeseados.

6.- Procedimiento para la lucha contra los microorganismos indeseados,
camacterizado porque se aplican difliormetilbenzoanilidas de 1a formula (I), de
conformidad con la reivindicacién 1, sobre los microorganismos y/o sobre su medio
ambliente.

7.- Procedimiento para la obtemcién de agentes para la lucha contra los
microorganismos indeseados, caracterizado porque se mezclan difliormetilbenzoanilidas
de la férmula (T), de conformidad con 1a reivindicacién 1, con agentes extendedores y/o
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con productos tensioactivos.

8.- Hidroxialquil-difiiormetilbenzoanilidas de 1a férmula (VIII)

R
R? R?
HF,
I?K. v,
N R
X

5 RLRLR), R*yR®  tienen los significados indicados en la reivindicacién 1,

en la que

X*  significa hidroxialquilo con 2 a 20 dtomos de carbono substituido,
adicionalmente, una o varias veces, de forma igual o de formas diferentes,
por halégeno y/o por cicloalquilo con 3 a 6 dtomos de carbono, pudiendo
estar substituida la parte cicloalquilo, por su lado, en caso dado por

10 halégeno y/o por alquilo con 1 a 4 &tomos de carbono.

9.- Derivados de difliormetilbenzoilo de la férmula (IT)

HF,

x' (ID

en la que
X'  significa cloro o hidroxi.
15 10.- Procedimiento para la obtencién de derivados de difliormetilbenzoilo de la
férmula (II), de conformidad con la reivindicacién 9, carecterizado porque

se hacen reaccionar ésteres el 2-formil-benzonitirlo de la formula (XIV)

HO

CN (XIV)

en una primera etapa con trifluoruro de (dimetilamino)azufre en presencia de un
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diluyente,

y el 2 difliormetil-benzonitrilo de la férmula (XV), obtenido de este modo

HF,

CN xVv)

se hace reaccionar, en una segunda etapa, con una base,
y este écido se hace reaccionar, en una tercera etaps, en caso dado, con un agente
de cloracidn, en presencia de un diluyente, para dar el correspondiente cloruro de

acilo.
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RESUMEN

Nuevas difliormetilbenzoanilidas de la formula (T)

R
R} R’
HF,
N ” O
R 2

R, R%, R y RY, R’ y Z tienen los significados indicados en la descripcion, varios
procedimientos para 1a obtencién de estos productos y su empleo para la lucha contra

5 enlaque

microorganismos indeseados, asi como nuevos productos intermedios y su obtencién.

10
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Como resultado del examen de forma, realizado con fundamento en el articulo 38 de
la Decisifn 486 de la Comisién de la Comunidad Andina, articulo 27 del Tratado de
Cooperacién en Materia de Patentes (PCT), regla 51 bim del Reglamento y Circular
Onica de la Buperintendencia de Industria y Camercio, se le comunica que:

1. La solicitud no contiene 1la coplia del documento em que consta la cesién del
derecho a la patente del inventor al solicitante o a su causante. (Art. 26-k)
Decisién 486.

En cumplimiento de 1o dispuesto por el articulo 39 de la Decisiém 486, se le
requlere para que dentro del término de dos meses siguientes a la fecha de
notificacién del presente oficio, complete los requisitos anteriormente enunciados.
En cagso de no dar cumplimliento al preseante requerimiento, la solicitud se
considerari abandonada y perderf su prelacién.

Notlfiquese el presente oficlo conforme a lo dispuesto el numeral 5.2, literal
e), del capitulo quinto del titulo primero de la Circular Unica No.10 de 2001.

sz,

Jefe delld divisién de Nuevas Creaclionss (E)

El anterior requerimiento fue notificado por fijacién en 1lista de

e



