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I (mit den im Anspruch 1 und in der Beschreibung ange-

gebenen Bedeutungen fir R L pis R 4) enthalten. Die
Verbindungen der Formel I kdnren als 2,2,5,5-Tetracya-
notetra- und -dihydrofurane bzw. als 2,2,4,4-Tetracya-
no-3-oxabicyclo-Verbindungen bezeichnet werden.
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Die vorliegende Erfindung bezieht sich auf fungizide Zusammensetzungen und auf die Verwendung bestimmter
Furylverbindungen als Fungizide, auf bestimmte neue Verbindungen als solche und auf die Herstellung von neuen
Verbindungen gem#8 der Erfindung.

Die Verbindungen, mit welchen die vorliegende Erfindung befaBt ist, k6nnen als 2,2,5,5-Tetracyanotetra- und
-di-hydrofurane angesehen werden. Gewisse Verbindungen haben zweiwertige Gruppen, die sich zwischen den 3-
und 4-Stellungen des Furanringes erstrecken, und werden als 2,2,4,4 Tetracyano-3-oxabicyclo-Verbindungen
bezeichnet.

Einige derartige Verbindungen sind bekannt, beispielsweise aus den folgenden Quelien: J.A.C.S., 1963, 85,
2032-3: Diese Literaturstelle beschreibt in allgemeiner Weise, da88 sich Tetracyanoethylenoxid an olefinische,
acetylenische und aromatische Verbindungen unter Ausbildung von Produkten anlagert, die aus einer Kohlenstoff-
Kohlenstoff-Spaltung des Epoxidmolekiils abgeleitet sind. Speziell beschricbene Verbindungen sind
2,2,5,5-Tetracyanotetra- und -di-hydrofurane, 1,1,3,3-Tetracyano-1,3,3a,7a-tetrahydroisobenzofuran und sein ge-
séttigtes Analogon. Fiir die Verbindungen wird keine Anwendung vorgeschlagen.

Proc. Chem. Soc., 1964, 185-6: Diese Literaturstelle beschreibt eine Reihe von Verbindungen, die durch Addition
einer dipolarophilen Verbindung an Tetracyanoethylenoxid gebildet werden. Die Dipolarophilen sind: But-1-en,
Cyclopenten, Cyclopentadien, Inden, Furan, Thiophen, Cycloheptatrien, Cyclo-octatetraen, Bicyclo[2,2,1]hepten,
Bicyclo[2,2,1]heptadien, Bicyclo[2,2,2]octadien, Benzol, Duren, Naphthalin, Anthracen und Phenanthren. Fiir die
resultierenden Addukte wird keinerlei Anwendung vorgeschlagen.

JLAC.S., 1965, 87, 3657-65: Unterschiedliche Addukte von Tetracyanoethylenoxid mit Olefinen, Acetylenen
und Aromaten werden beschrieben. Die Olefinaddukte sind in der 3- oder 4-Stellung des resultierenden
Tetrahydrofuranringes durch verschiedene Substituenten substituiert, einschlieBlich unterschiedliche Alkylgruppen,
Phenyl- oder Benzylgruppen, Chloratone und Cyanogruppen. Die Acetylenaddukte sind an den 3- und 4-Stellungen
des resultierenden Dihydrofuranringes durch Methyl-, Phenyl-, Methoxycarbonyl- und Propinylgruppen substituiert.
Es werden bicyclische Addukte beschrieben, die aus der Addition von Tetracyanoethylenoxid an Benzol, p-Xylol,
Toluol, Cyclohexen, Napthalin, 1,4-Dibromnaphthalin, Furan, Thiophen und 2-Chlorthiophen resultieren. Fiir die
Addukte wird keine Anwendung erwihnt.

US-Patent 3 235 565: Dieses Patent beschreibt eine breite Klasse von Polycyano-2,5-dihydrofuranen als
Zwischenprodukte fiir entsprechende carboxylische Oxide, Salze, Ester oder Amide, die zu Kondensationspolymeren
fithren koénnen. Speziell beschriebene 2,2,5,5-Tetracyano-2,5-dihydrofuran-Verbindungen weisen die folgenden
Resteinden 3- und4-Stellungen auf: H.H; H,Methyl; Methyl, Methyl; H, Phenyl; Phenyl, Phenyl; Methoxycarbonyl,
Methoxycarbonyl; Prop-2-inyl, Methyl; H,3-(2,2,5,5-Tetracyano-dihydrofuryl), Propyl; H, Pent-4-inyl; n-Hexyl,
Ethoxycarbonyl; Methyl, Butyl-propanoat; Octyl, Methyloctoat; H, Benzoyloxymethyl; H, Benzyloxymethyl; H, n-
Dodecyl; Ethyl, n-Hexyl; H, Isopropyl; H, Cyclohexyl; H, 3-Naphthyl; H, Benzyloxycarbonyl; H, 4-Chlorphenyl;
H, 2-Chlormethylphenyl.

US-Patent 3 317 567: Dieses Patent beschreibt eine breite Klasse von Polycyano-2,2,5,5-tetrahydrofuranen als
Zwischenprodukte in der Herstellung von Polymermaterialien. Speziell beschriebene 2,2,5,5-Tetracyano-
tetrahydrofuran-Verbindungen haben die folgenden Reste in den 3- und 4-Stellungen: H, H; H, Acetoxy; Methyl,
Methyl; H, Methyl; Phenyl, Phenyl; H, Phenyl; H, Brommethyl; H, Acetoxymethyl; H, Ethoxymethyl; Phenyl,
Ethoxycarbonyl; H, n-Butyl; H, n-Octyl; Methyl, n-Octyl; H, n-Hexadecyl; H, But-3-enyl; H, (2,2,5,5-
Tetracyanotetrahydrofuryl) methyl; H, Benzyloxycarbonyl; H, Cyanomethyl; H, omega-Cyanooctyl; Cyanomethyl,
Cyanomethyl; H, (Cyclohexyl)oxycarbonylmethyl; H, (Benzyloxycarbonyl)n-hexyl; n-Octyl,
(MethoxycarbonyDheptyl; H, Cyclopentyloxymethyl; H, Hexadecyloxymethyl; Methyl, (Heptylcarbonyloxy)methyl;
H, (Pentadecylcarbonyloxy)methyl. Weitere Verbindungen, die als 2,2,5,5-Tetracyanotetrahydrofuranderivate
angesehen werden konnen, werden unter den folgenden Namen beschrieben:

4,7-Dimethyl-1,1,3,3-tetracyano-1,3,3a,7a-tetrahydroisobenzofuran; 1,1,3,3-Tetracyano-1,3,3a,7a-tetrahydro-
isobenzofuran; 4,4,6,6-Tetracyano-3a,4,6,6a-tetrahydrothieno[2,3-c]furan; 3,3-Dimethyl-2,2,5,5-
tetracyanotetrahydrofuran; 1,1,3,3-Tetracyano-1,3,3a,9b-tetrahydronaphtho(1,2-c]furan; 1,3,3a,4,5,6,7,7a-
Octahydroisobenzofuran; 3-Methyl-2,2,3,5,5-pentacyanotetrahydrofuran; 4,4,6,6-Tetracyano-3a4,6,6a-tetra-
-hydrofuro[3,4-b}furan; 6,9-Dibrom-1,1,3,3-tetracyano-1,3,3a,9b-tetrahydronaphtho[1,2-c]furan; 4-Methyl-7-
isopropyl-1,1,3,3-tetracyano-1,3,3a,7a-tetrahydroisobenzofuran; 1,1,3,3-Tetracyano-3,3a,8,8a-tetrahydro-1H-
indeno[1,2-c]furan; 1,1,3,3-Tetracyanocycloocta[c]furan; 1,1,3,3-Tetracyano-1,3-3a,11b-tetrahydrophenanthro[9,19-
cJfuran;1,1,3,3-Tetracyanocyclobutafclfuran; 4,7-Dichlor-1,1,3,3-tetracyano-1,3,3a,7a-tetrahydroisobenzofuran;
1,1,3,3-Tetracyano-6,9-diethyl-1,3,3a,9b-tetrahydronaphtho[1,2-c]furan.

Tetrahedron, 1968, 24, 2551-66: Diese Literaturstelle beschreibt Addukte von Tetracyanoethylenoxid mit den
folgenden Verbindungen:

Prop-2-en; Benzol; Naphthalin; Phenanthren; But-1-en; Cyclopentadien; Furan; Thiophen; Bicycloheptadien;
Duren; Cyclopenten; Inden; Bicylohepten; Bicyclooctadien; Cycloheptatrien; Cyclooctatetraen. Die Literaturstelle
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betrifft die Synthese der Addukte, und es wird keine Anwendung hiefiir vorgeschlagen.

J.0.C.,1969,34,2732: Diese Literaturstelle beschreibt die Umsetzung von Tetracyanoethylenoxid mit Methylerucat
(Methyl-cis-13-docosenoat) und mit Methylbrassidat (Methyl-trans-13-docosenoat) unter Bildung von 2,2.5,5-
Tetracyano-3-(11-carbomethoxy-undecyl)4-octyltetrahydrofuranen. Fiir die Tetrahydrofurane wird keine Anwendung
vorgeschlagen.

Org.Mag. Resonance, 1971, 3,383-8: Diese Literaturstelle betrifft die NMR-Spektren von Cycloadditionsaddukten
zwischen Tetracyanoethylenoxid und verschiedenen Norbomadienderivaten. Fiir die Addukte wird keine Anwen-
dung angefiihrt.

DE-0S-2 342 468 und US-Patent 3 923 841: 2,2,5,5-Tetracyanotetrahydrofuran wird als Vorldufer in der
Herstellung von Tetranatrium- oder Tetrakalium-tetrahydrofuran-2,2,5,5-tetracarboxylat und Hydraten hievon
diskutiert, dieals Sequestriermittel und Detergensgeriiststoffe niitzlich sind. Fiirdas 2,2,5,5-Tetracyanotetrahydrofuran

. wird keine andere Anwendung erwihnt.

Acta. Chem. Scand., B29, (1975), 441-50: Diese Literaturstelle beschreibt die Cycloadditionsprodukte von
Tetracyanoethylenoxid mit Thiophen, einigen substituierten Thiophenen, Furan, Selenophen, Benzo[b]thiophen und
Benzo[b]furan. Die Literaturstelle betrifft die Synthese der Produkte und den Reaktionsmechanismus; fiir die
Produkte wird keinerlei Anwendung vorgeschlagen.

US-Patent 3 923 679: Dieses Patent beschreibt 3-Methoxycarbonyl- und 3.4-Di(methoxycarbonyl)-2,2,5,5-
tetracyanotetrahydrofurane als Vorldufer in der Herstellung der entsprechenden 2,2,5,5-Tetracarboxylattetra-
hydrofuran-Detergentien.

Die Offenbarung der vorstehend erwiihnten Zeitschriftenartikel ist somit auf die Synthese von Tetracyanofuran,
auf ihre spektroskopische Kennzeichnung und auf die Reaktionsmechanismen beschriinkt, nach denen sie gebildet
werden. Die Patentschriften beziehen sich auf die Herstellung der Verbindungen und auf ihre Anwendung als
Zwischenprodukte in der Bereitung weiterer Verbindungen, im allgemeinen Carboxylat-substituierter Furane, die
als Losungsmittel, Weichmacher und Detergentien und in der Herstellung von Filmen und Fasern eingesetzt werden.

Uberraschenderweise wurde nunmehr gefunden, daB bestimmte Tetracyanofuran-Verbindungen eine fungizide
Aktivitiit besitzen.

GemiB der vorliegenden Erfindung wird eine fungizide Zusammensetzung, umfassend einen wirksamen
Bestandteil und wenigstens zwei Triiger, von denen wenigstens einer ein oberflichenaktives Mittel ist, geschaffen,
welche dadurch gekennzeichnet ist, daB sie als aktiven Bestandteil eine Verbindung der allgemeinen Formel I

N o o

enthilt, in welcher Formel jeder der Reste R und R2 unabhingig voneinander ein Wasserstoffatom oder eine
gegebenenfalls substituierte Alkyl-, Alkenyl-, Alkinyl-, Aryl- oder Aralkylgruppe; oder eine gegebenenfalls
substituierte Cycloalkyi-, Bicycloalkyl-, Cycloalkenyl- oder Bicycloalkenylgruppe mit bis zu 12 Ringatomen, worin
wenigstens eine Methylengruppe gegebenenfalls durch ein Sauerstoffatom oder durch eine Sulfon- oder Sulfoxidgruppe
ersetzt ist; oder eine Gruppe der allgemeinen Formel

o)
! 5
~(CH,~0) m—é- (0 -®

bedeutet, worin m den Wert 0 hat und p fiir 0 oder 1 steht oder m den Wert 1 hat und p fiir 0 steht und RS eine
gegebenenfallssubstituierte Alkyl-, Alkenyl-, Aryl- oder Aralkylgruppe darstellt; oderR! und R2 zusammenmitden
dazwischenliegenden Kohlenstoffatomen eine gegebenenfalls substituierte Cycloalkylen-, Bicycloalkylen-,
Tricycloalkylen-, Cycloalkenylen-, Bicycloalkenylen- oder Tricycloalkenylengruppe mit bis zu 18 Ringatomen,
worin wenigstens eine Methylengruppe gegebenenfalls durch ein Sauerstoff- oder Schwefelatom oder durch eine
Sulfon- oder Sulfoxidgruppe substituiert ist; oder eine gegebenenfalls substituierte Dihydronaphtylen-,
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Tetrahydronaphtylen-, Dihydrophenanthrylen- oder Dihydroacenaphthylengruppe bedeuten; jeder derReste R3und
R" unabhiingig vonemander ein Wasserstoffatom oder eine Alkylgruppe oder zusammen eine einfache chemische
Bindung darstellen; oderR1 und R3 zusammen mit dem dazwischenliegenden Kohlenstoffatom eine gegebenenfalls
substituierte Cycloalkyl-, Bicycloalkyl-, Cycloalkenyl- oder Bicycloalkenylgruppe mit bis zu 12 Ringatomen
bedeuten, worin wenigstens eine Methylengruppe gegebenenfalls durch ein Sauerstoffatom oder eine Sulfon- oder
Sulfoxidgruppe ersetzt ist; mit der MaB8gabe, da dann wenn R3 und R nicht zusammen eine einfache chemische
Bindung darstellen, wenigstens einer der Reste. R R2 R> und R* ein Wasserstoffatom ist.

‘Wennin dieser Beschreibung der Ausdruck ,,gegebenenfalls substituiert“ auf eine Alkylgruppe angewendet wird,
so konnen als Substituenten unter anderem beispielsweise Halogenatome und Cyano- und Alkoxygruppen,
insbesondere C(1-4)-Alkoxy, vorliegen.

In Bezug auf cyclische Gruppen, einschlieBlich Arylgruppen, kénnen vorliegende Substituenten unter anderem
beispielsweise Halogenatome, Cyano-, Nitro- und Siloxygruppen (beispielsweise Dimethyl-tert.butylsiloxy) und
gegebenenfalls substituierte Alkyl-, Alkoxy-, Alkoxycarbonyl-, Alkanoyl- und Alkanoyloxygruppen, insbesondere
solche mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen im Alkylteil, vorhanden sein. Bevorzugte Substituenten sind Halogenatome
und Trifluormethyl-, Methoxy- und Methylgruppen. Eine Arylgruppe, soferne substituiert, ist vorzugsweise durch
1 bis 3 Substituenten substituiert.

Die Ausdriicke Alkenylen, Bicycloalkenylen und Tricycloalkenylen werden in dieser Beschreibung verwendet,
um zweiwertige Gruppen mit mehr als einer, beispielsweise zwei oder drei Doppelbindungen zu bezeichnen.

Spezifische Beispiele fiir R1 oderR2 als monocyclische Gruppen sind Cyclohexyl, 4-Methyl-3-cyclohexen-1-
yl und 2-Furyl (féllt in die vorstehende Definition als eine Cycloalkenylgruppe mit einer durch ein Sauerstoffatom
ersetzten Methylengruppe). Ein Beispiel, worin R1und R3 zusammen mit dem dazwischenliegenden Kohlenstoff-
atom einen bicyclischen Rest ausbilden, ist 3,3-Dimethylbicyclo-[2.2.1]-hept-2-yl. Beispiele, worin R! und R2
zusammen mit den dazwischenliegenden Kohlenstoffatomen nicht-aromatische monocyclische, bicyclische oder
tricyclische Gruppen ausbilden, sind 1,2-Cyclohexylen, 3,5-Cyclohexadien-1,2-ylen, 4-und 5-Methyl-3,5-cyclo-
hexadien-1,2-ylen, 3,6-Dimethyl-3,5-cyclohexadien-1,2-ylen, 4-Ethoxycarbonyl-1,2-cyclohexylen, 4((4-Nitro-
phenoxy)-carbonyl)-1,2-cyclohexylen, 4-Acetyl-1,2-cyclohexylen, 4-([Ethoxycarbonyl] [4-chlor-2-nitrophenyl-
acetamido] methyl)-1,2-cyclohexylen, 3-Acetoxy-1,2-cyclohexylen, 1,2-Cycloheptylen, Bicyclo {2.2. 1] hept-2,3-ylen,
5-Acetoxy-bicyclo[2.2.1]hept-2,3-ylen, 1,2-Cyclooctylen, 3-Cycloocten-1,2-ylen, 5-Cycloocten-1,2-ylen, 1,2-
Cyclododecylen, 4,5-(2-Thiolin)diyl- und 8-Spiro [(9,12-dioxolan) (bicyclo[3.2.1]oct-2,3-ylen)]-Gruppen. Ausden
vorstehenden Ausfithrungen ist ersichtlich, daB bicyclische und tricyclische Reste kondensierte Ringe, verbriickte
Ringe oder Spiro-Verkniipfungen umfassen knnen.

Vorzugsweise bedeutet jeder der Reste R und R“ unabhiingig voneinander ein Wasserstoffatom oder eine
gegebenenfalls substituierte C(1-16)Alkyl-, C(2-8)Alkenyl- oder -Alkinyl-, Phenyl-, Naphthyl- oder Benzylgruppe
oder eine gegebenenfalls substituierte Cycloalkyl-, Cycloalkenyl-, Bicycloalkyl- oder Bicycloalkenylgruppe mit bis
zu 12 Ringatomen, von denen eines ein Sauerstoffatom sein kann; oder eine Gruppe der allgemeinen Formel

5
-0 4 ©) R :

worin R5 eine gegebenenfalls substituierte C(1-6)-Alkylgruppe, Phenylgruppe oder Benzylgruppe darstellt; oderR!
und R2 bilden gemeinsam mit den dazwischenliegenden Kohlenstoffatomen eine gegebenenfalls substituierte
Cycloalkylen-, Cycloalkenylen-, Bicycloalkylen-, Bicycloalkenylen-, Tricycloalkylen- oder Tricycloalkenylengruppe
mit bis zu 14 Ringatomen, von denen wenigstens eines ein unter Sauerstoff und Schwefel ausgewihltes Heteroatom
seinkann; oder eine gegebenenfalls substituierte Dihydronaphthylen-, Tetrahydronaphthylen-, Dihydrophenanthrylen-
oder Dihydroacenaphthenylengruppe; und jeder der Reste R3 und R? steht unabhiingig voneinander fiir ein
Wasserstoffatom oder eine C(1-6)alkylgruppe oder sie stellen gemeinsam eine einfache chemische Bindung dar;
oder R! und R3 stellen zusammen mit dem dazwischenliegenden Kohlenstoffatom eine Cycloalkyl-, Cyclo-
alkenyl-, Bicycloalkyl- oder B1cycloalkenylgruppe mit bis zu 12 Ringatomen dar.

Weiterhin wird bevorzugt, daB jeder derResteRundR unabhingig voneinander ein Wasserstoffatom oder eine
gegebenenfalls substimierte C(1-10)alkylgruppe odereine C(2-6)alkenylgruppe oder eine gegebenentfalls substituierte
Phenylgruppe oder eine Benzyl-, Benzoyl-, Furyl- oder Naphthylgruppe; oder eine gegebenenfalls substituierte
Cyclohexylgruppe; oder eine Gruppe der Formel -CO,R" bedeutet, worin R® eine gegebenenfalls substituierte
C(1-4)Alkyl-, Phenyl- oder Benzylgruppe darstellt; oder R! und R? zusammen mit den dazwischenliegenden
Kohlenstoffatomen eine gegebenenfalls substituierte Cycloalkylen-, Bicycloalkylen- oder Tricycloalkylengruppe
mit bis zu 12 Ringatomen oder eine Cycloalkenylengruppe, worin eines oder zwei der Ringatome jeder genannten
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Gruppe ein unter Sauerstoff oder Schwefel ausgewihltes Heteroatom sein kann bzw. sein konnen, oder eine
Dihydronaphthylen-, Tetrahydronaphthylen-, Dihydrophenanthrylen- oder Dihydroacenaphthenylengruppe bedeu-
ten.

Noch weiter wird es bevorzugt, daB jeder der Reste R1undR? unabhiingig voneinander ein Wasserstoffatom,
eine C(1-4)alkylgruppe, eine gegebenenfalls substituierte Phenylgruppe, eine Benzylgruppe oder eine
C(1-4)alkoxycarbonylgruppe bedeutet; oder R! und R? zusammen mit den benachbarten Kohlenstoffatomen eine
Cycloalkylen- oder Bicycloalkylengruppe mit bis zu 12 Ringatomen, eine Cycloalkenylengruppe mit bis zu 8 Ring-
atomen oder eine 9, 10-D1h%dro-9 ,10-phenanthrylen- oder 1,2-Dihydro-1,2-acenaphthenylengruppe bilden.

Vorzugsweise stellen R~ und R4 zusammen eine einfache chemische Bindung dar, oder ein Rest bedeutet ein
Wasserstoffatom und der andere ein Wasserstoffatom oder eine C(1-4)alkylgruppe.

Die Verbindung der Formel I kann mit besonderem Vorteil eine Verbindung der allgemeinen Formel:

(mi + R%’) .

H R
o N @
N o o

sein, worin (R1 +R2 'A) gemeinsam mit den dazwischenliegenden Kohlenstoffatomen eine gegebenenfalls
substituierte Cycloalkylen— Bicycloalkylen- oder Tricycloalkylen-, Cycloalkenylen-, Bicycloalkenylen- oder
Tricycloalkenylengruppe mit bis zu 14 Ringatomen, worin wenigstens eine Methylengruppe gegebenenfalls durch
ein Sauerstoff- oder Schwefelatom oder durch eine Sulfon- oder Sulfoxidgruppe ersetzt ist, oder einen gegebenen-
falls substituierten Dihydronaphthylen-, Tetrahydronaphthylen-, Dihydrophenanthrylen- oder Dihydroace-
naphthenylengruppe ausbilden; und R*ein Wasserstoffatom oder eing C(1-4)alkylgruppe darstellt. Vorzugsweise
ist R™ ein Wasserstoffatom oder eine Methylgruppe, und (R A +R?) stellt zusammen mit den benachbarten
Kohlenstoffatomen eine 9,10-Dihydro-9,10-phenanthrylengruppe, eine 1,2-D1hydro-l 2-acenaphthenylengruppe
oder eine gegebenenfalls substituierte Cycloalkylen- oder Bicycloalkylengruppe mit bis zu 12 Ringatomen oder eine
gegebenenfalls substituierte Cycloalkenylengruppe mit bis zu 8 Ringatomen, insbesondere eine
Cyclohexadienylengruppe, gewiinschtenfalls substituiert durch 1 bis 4 Reste, unabhingig voneinander ausgewdhlt
unter Halogenatomen und Alkyl- und Halogenalkylgruppen, dar. Speziell bevorzugte Verbindungen sind 9,10-
Dihydro-9,10-phenanthrylen-2,2,5,5-tetracyanotetrahydrofuran, 1,2-Dihydro-1,2-acenaphthenylen-
2,2,5,5-tetracyanotetrahydrofuran, Bicyclo[2.2.1]hept-2,3-ylen-2,2,5,5-tetracyanotetrahydrofuran und 2,5-Dimethyl-
2 4-cyclohexadien-1,2-ylen-2,2,5,5-tetracyanotetrahydrofuran.
Die Verbindung der Formel I kann vorteilhaft eine Verbindung der allgemeinen Formel:

1 2
R "
N—eee—
/ \ (I
N/ N

sein, worin jeder der Reste RIB und R2B unabhéngig voneinander ein Wasserstoffatom oder eine gegebenenfalls
substituierte C(1-6)Alkyl-, Phenyl-, Benzyl-, Naphthylgruppe oder eine Cycloalkylgruppe mit bis zu 8 Ringatomen
oder eine Gruppe der allgemeinen Formel

0
S
- (cH, ) -C- {0) 'RB

worin RSB eine gegebenenfalls substituierte C(1-6)-Alkylgruppe oder Phenylgruppe bedeutet und einer der Indices

rund s den Wert 0 und der andere den Wert 1 hat, darstellt.
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Speziell bevorzugt fiirRlB undR2B sind Wasserstoffatome und Benzyl-, Phenyl- undsubsﬁulienethnylgruppen,
insbesondere Methyl- und Halogenphenylgruppen. In einer bevorzugten Ausfiihrungsform sind R'g und R*p
jeweils Benzylgruppen.

Eine weitere Unterklasse von Verbindungen der allgemeinen Formel I entspricht der allgemeinen Formel:

2 1

v F

/Q w
g %

e

worin RIC und RZC in der cis- oder trans-Konfiguration, vorzugsweise trans-Konfiguration vorliegen und
unabhéingig voneinander jeweils ein Wasserstoffatom oder eine gegebenenfalls substituierte C(1-10)-Alkyl- oder
Alkenylgruppe oder eine gegebenenfalls substituierte Phenyl-, Benzyl- oder Benzoylgruppe, eine Furylgruppe oder
eine Gruppe der Formel:

2

0
A 5
~(CH,~0) _~C-{0) p-RC

darstellen, worin RSC eine gegebenenfalls substituierte C(1-6)-Alkylgruppe, Phenylgruppe oder Benzylgruppe
bedeutet und m und p wie vorstehend definiert sind; und jeder der Reste R°~und R ¢ unabhingig voneinander ein
Wasserstoffatom oder eine C(1-6)-Alkylgruppe bedeutet; oder RIC und R3C zusammen mit dem dazwischen-
liegenden Kohlenstoffatom einen gegebenenfalls substituierten Cycloalkyl- oder Bicycloalkylrest mit bis zu
10Ringatomen bedeuten; mit der MaBgabe, dal wenigstens zwei derResteRIC,ch,R3C undR4C Wasserstoffatome
bedeuten.

Speziell bevorzugte Gruppen fiir RIC und ch werden unter Phenyl, Methylphenyl, Methoxy- und
Dimethoxyphenyl, Methoxycarbonyl und Ethoxycarbonyl ausgewihit.

Wenn zu einem cyclischen Rest ausgefiihrt wird, daB er bis zu einer spezifischen Anzahl von Ringatomen
aufweisenkann, so betréigt die Mindestanzahl der Ringatome, die der Restaufweisenkann, imallgemeinen4 fiir einen
monocyclischen Rest und § fiir einen bicyclischen Rest, jedoch 5, wenn R* + R“ zusammen mit den dazwischen-
liegenden Kohlenstoffatomen eine Cycloalkenylengruppe bilden, und 7, wenn es sichum eine Bicycloalkenylengruppe
handelt, weil solche Verbindungen geméB der Erfindung durch die Umsetzung eines Tetracyanoethylenoxids mit
Cycloalkenen hergestellt werden, die wenigstens zwei nicht-kumulierte Doppelbindungen aufweisen.

Die erfindungsgemiBe Zusammensetzung eignet sich zur Behandlung von Pflanzen, die einem Pilzbefall un-
terliegen oder unterliegen kénnen, Samen solcher Pflanzen oder des Mediums, worin die Pflanzen wachsen oder
gezogen werden sollen. Bei den Pflanzen handelt es sich vorzugsweise um Weinstéicke.

Der Ort des Pflanzenwuchses kann in einfacher Weise mit der Verbindung I bei einer Aufwandsmenge im Bereich
von 0,1 bis 1 kg/ha behandelt werden.

Die Erfindung stellt auch die Anwendung einer Verbindung der Formel I gemi8 vorstehender Definition als ein
Fungizid zur Verfiigung.

Eine Zusammensetzung gem#B der Erfindung enthilt vorzugsweise von 0,5 bis 95 Gew.-% aktiven Bestandteil.

Ein Triiger in einer Zusammensetzung gemiB der Erfindung ist ein beliebiges Material, mit welchem der
wirksame Bestandteil formuliert wird, um die Aufbringung auf den zu behandelnden Ort zu erleichtern, der
beispielsweise eine Pflanze, ein Samen oder der Boden sein kann, oder zur Erleichterung der Lagerung, des
Transportes oder der Handhabung. Ein Tréiger kann ein Feststoff oder eine Fliissigkeit sein, einschlieBlich eines
Materials, das normalerweise gasformig ist, das aber zur Ausbildung einer Fliissigkeit komprimiert worden ist, und
jeder beliebige, iiblicherweise zur Formulierung von fungiziden Zusammensetzungen verwendete Triger kann
eingesetzt werden.

Geeignete feste Trédger sind unter anderem natiirliche Kieselsduren wie Diatomeenerden; Magnesiumsilikate,
beispielsweise Talke; Magnesium-Aluminiumsilikate, beispielsweise Attapulgite und Vermiculite; Aluminiumsilicate,
beispielsweise Kaolinite, Montmorillonite und Glimmer; Calciamcarbonat; Calciumsulfat; synthetische hydratisierte
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Siliciumoxide und synthetische Calcium- oder Aluminiumsilikate; Elemente, beispielsweise Kohlenstoff und
Schwefel; natiirliche und synthetische Harze, beispielsweise Cumaronharze, Polyvinylchlorid, und Styrolpolymere
und Copolymere; feste Polychlorphenole; Bitumen; Wachse, beispielsweise Bienenwachs, Paraffinwachs und
chlorierte Mineralwachse; und feste Diingemittel, beispiclsweise Superphosphate.

Geeignete fliissige Triger sind u. a. Wasser; Alkohole, beispielsweise Isopropanol und Glycole; Ketone,
beispielsweise Azeton, Methylethylketon, Methylisobutylketon und Cyclohexanon; Ether; aromatische oder
araliphatische Kohlenwasserstoffe, beispielsweise Benzol, Toluol und Xylol; Erddlfraktionen, beispielsweise
Kerosinund leichte Mineralle; chlorierte Kohlenwasserstoffe, beispielsweise Tetrachlorkohlenstoff, Perchlorethylen
und Trichlorethan. Hiufig sind Gemische verschiedener Fliissigkeiten geeignet.

Fungizide Zusammensetzungen werden hiufig in konzentrierter Form formuliert und transportiert, die anschlie-
Bend durch den Beniitzer vor dem Aufbringen verdiinnt werden. Das Vorliegen kleiner Mengen eines Triigers, der
ein oberfliichenaktives Mittel ist, erleichtert diesen Verdiinnungsvorgang,.

Von besonderem Interesse zur Forderung der Dauer der Schutzwirkung der Verbindungen der vorliegenden
Erfindung ist die Anwendung eines Triigers, der eine langsame Freisetzung der fungiziden Verbindungen in die
Umgebung der zu schiitzenden Pflanze erbringt. Solche Formulierungen mit langsamer Freisetzung kénnten
beispielsweise in den Boden in der Niihe der Wurzeln eines Weinstocks eingebracht werden oder konnten eine
Klebstoffkomponente umfassen, wodurch sie direkt auf den Stamm von beispielsweise einem Weinstock aufgebracht
werden kdnnen.

Ein oberflichenaktives Mittel kann ein Emulgiermittel, ein Dispergiermittel oder ein Netzmittel sein; es kann
nicht-ionisch oder ionisch sein. Beispiele fiir geeignete oberflichenaktive Mittel sind u. a. die Natrium- oder
Calciumsalze von Polyacrylsduren und Ligninsulfonsiuren; die Kondensationsprodukte von Fettsiuren oder
aliphatischen Aminen oder Amiden mit wenigstens 12 Kohlenstoffatomen im Molekiil mit Ethylenoxid und/oder
Propylenoxid; Fettsiureester von Glycerin, Sorbitan, Saccharose oder Pentaerythrit; Kondensationsprodukte hievon
mit Ethylenoxid und/oder Propylenoxid; Kondensationsprodukte von Fettalkoholen oder Alkylphenolen, beispiels-
weise p-Octylphenol oder p-Octylcresol, mit Ethylenoxid und/oder Propylenoxid; Sulfate oder Sulfonate dieser
Kondensationsprodukte; Alkali- oder Erdalkalimetallsalze, vorzugsweise Natriumsalze, von Schwefelséure- oder
Sulfonstureestern mit wenigstens 10 Kohlenstoffatomen im Molekiil, beispielsweise Natriumlaurylsulfat, Natrium-
sek.alkylsulfate, Natriumsalze von sulfoniertem RizinusSl und Natriumalkylarylsulfonate wie Natriumdodecyl-
benzolsulfonat; und Polymere von Ethylenoxid und Copolymere von Ethylenoxid mit Propylenoxid.

Die Zusammensetzungen der Erfindung ktnnen beispielsweise als benetzbare Pulver, Stiube, Granulate,
Losungen, emulgierbare Konzentrate, Emulsionen, Suspensionskonzentrate und Aerosole formuliert werden.
Benetzbare Pulver enthalten im allgemeinen 25, 50 oder 75 Gew.-% aktiven Bestandteil und weisen gewShnlich,
zusitzlich zu einem festen inerten Triger, drei bis zehn Gew.-% eines Dispergiermittels und, falls erforderlich,
0- 10 Gew.-% eines oder mehrerer Stabilisatoren und/oder anderer Additive wie Eindringmittel oder Haftmittel auf.
Stdube werden gewohnlich als ein Staubkonzentrat formuliert, das eine #hnliche Zusammensetzung wie ein
benetzbares Pulver, jedoch ohne Dispergiermittel, aufweist und das am Feld mit weiterem festen Tréger zu einer
Zusammensetzung verdiinnt wird, die iiblicherweise 0,5 - 10 Gew.-% wirksamen Bestandteil enthlt. Granulate
werden iiblicherweise auf eine KorngrBe von 10 bis 100 BS mesh (1,676 bis 0,152 mm) bereitet und kénnen durch
Agglomerations- oder Impréigniermethoden hergestellt werden.

Imallgemeinen werden Granulate 0,5 bis 25 Gew.-% aktiven Bestandteil und 0 - 10 Gew.-% Additive wie Stabili-
satoren, Modifikatoren fiir eine langsame Freisetzung und Bindemittel enthalten. Emulgierbare Konzentrate ent hal-
ten iiblicherweise zusitzlich zu einem Losungsmittel und, falls erforderlich, Co-Lsungsmittel, 1 - 50 % Gew./Vol.
an wirksamen Bestandteil, 2 - 20 % Gew./Vol. Emuigatoren und 0 - 20 % Gew./Vol. weitere Additive wie
Stabilisatoren, Eindringmittel und Korrosionsinhibitoren. Suspensionskonzentrate werden iiblicherweise so ver-
mischt, daB ein stabiles, nicht sedimentierendes flieBféhiges Produkt erhalten wird und weisen gewohnlich einen
Gehalt an 10 bis 75 Gew.-% wirksamen Bestandteil, 0,5 - 15 Gew.-% Dispergiermittel, 0,1 - 10 Gew.-%
Suspendiermittel wie Schutzkolloide und thixotropierende Mittel, 0- 10 Gew.-% weitere Additive wie Entschéumer,
Korrosionsinhibitoren, Stabilisatoren, Eindringmittel und Haftmittel, und Wasser oder eine organische Fliissigkeit
auf, worin der wirksame Bestandteil im wesentlichen unloslich ist; bestimmte organische Feststoffe oder anorgani-
sche Salze konnen in der Formulierung in geldster Form vorliegen, um zur Verhinderung einer Sedimentation
beizutragen, oder als Gefrierschutzmittel fiir Wasser.

Die Zusammensetzungen kénnen auch weitere Bestandteile enthalten, beispielsweise andere Verbindungen mit
pestiziden, insbesondere insektiziden, akariciden, herbiziden oder fungiziden Eigenschaften.

WiiBrige Dispersionen und Emulsionen, beispielsweise Zusammensetzungen, die durch Verdiinnen eines
benetzbaren Pulvers oder eines Konzentrates gemiB der Erfindung mit Wasser erhalten werden, liegen ebenfalls im
Rahmen der vorliegenden Erfindung. Diese Emulsionen konnen vom Wasser-in-Ol-Typus oder vom Ol-im-Wasser-
Typus sein und konnen eine dicke, mayonnaise-#hnliche Konsistenz aufweisen.
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Bekannte Verbindungen der Formel I konnen nach dem Verfahren hergestellt werden, das in den zuvor in dieser
Beschreibung ertrterten Zeitschriftenartikeln angewendet wird, beispielsweise J.A.C.S., 1965, 87, 3657-65, oder
nach einem analogen Verfahren.

Bestimmte Verbindungen der Formel I sind neu. Dementsprechend stellt die Erfindung auch Verbindungen der
allgemeinen Formel V

zur Verfiigung, i m welcher Formel RID eine substituierte Phenylgruppe und R2D eine A]koxycarbonylgru e
bedeuten; oder Rl p ¢in Wasserstoffatom und R2D eine Fluorphenylgruppe ist; oder jeder der Reste r! pundRp
unabhéingig voneinander unter substituierten Phenylgruppen und gegebenenfalls substituierten Benzylgruppen
ausgewdhlt ist; oder RID und R2D gemeinsam mit den benachbarten Kohlenstoffatomen eine Cycloalkylengruppe
mit 9 bis 14 Ringatomen oder eine Cycloalkenylengruppe mit 8 bis 12 Ringatomen bedeuten; und R°py und R™y
jeweils Wasserstoffatome oder gemeinsam eine einfache chemische Bindung darstellen.

Bevorzugte neue Verbindungen sind:

3,4-Dibenzyl-2,2,5,5-tetracyano-2,5-dihydrofuran,
3,4-Di(4-methylphenyl)-2,2,5,5-tetracyano-2,5-dihydrofuran,
2,2 4 4-Tetracyano-3-oxabicyclo[10.3.0]pentadecan,

2,24 4-Tetracyano-3-oxabicyclo{6.3.0]Jundec-6-en und

2,2 4,4-Tetracyano-3-oxabicyclo[6.3.0Jundec-8-en.

GemiB einem weiteren Aspekt der Erfindung wird ein Verfahren zur Herstellung einer Verbindung der allge-
meinen Formel V gem#f vorstehender Definition geschaffen, welches Verfahren ein Umsetzen von Tetracyano-
ethylenoxid mit einer Verbindung der allgemeinen Formel VI

5 F

Y
v B

worin RID, R2 , R3D und R4D wie vorstehend definiert sind, bei einer Temperatur im Bereich von 70 °C bis zur
RiickfluBtemperatur umfaBt. Vorzugsweise erfolgt die Umsetzung in Gegenwart eines Losungsmittels. Das
verwendete Losungsmittel kann gegeniiber Tetracyanoethylenoxid vollsténdig inert sein (beispielsweise 1,2-
Dichlorethan, 1,2-Dibromethan oder 1-Brom-2-Chlorethan) oder kann im Prinzip zur Reaktion damit beféhigt sein,
wird aber nicht in eine Reaktion eintreten, weil die Verbindung (VI) bevorzugt mit Tetracyanoethylenoxid reagiert
(beispielsweise Benzol, Toluol und Xylol).

Gelegentlich ist es erforderlich, daB die Umsetzung unter Druck oder in einem verschlossenen GefiB ablduft, um
sicherzustellen, daB sie bei geeigneter Temperatur ohne Verlust an Reagenzien durch Verdampfen erfolgt.

Die Erfindung wird nunmehr in den nachfolgenden Beispielen niher erléutert:

(VD)

Beispiel 1
1lung von 2.2 4 4-Tefracyano-3-oxabicyclof1 -pen
Ein Gemisch aus 0,72 g (5 mMol) Tetracyanoethylenoxid und 0,83 g (S mMol) Cyclododecen in 20 ml rockenem
Toluol wurde unter Stickstoffatmosphtre 5 Stunden zum RiickfluB erhitzt. Das Losungsmittel wurde entfernt und
der dunkelbraune Riickstand wurde in heiBem Ethanol gelost und mit Kohle behandelt. Nach dem Filtrieren wurde
die Ethanollssung mehrere Tage beiseite gestellt, innerhalb welcher Zeit 2,2,4.4-Tetracyano-3-oxabicyclo[10.3.0]-
pentadecan in Form groBer heller Kristalle ausgeschieden wurde, 0,5 g, F. 105-6 °C, Ausbeute 33 %.
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Analyse: Theorie: 69,7%C 71%H 18,1%N
gefunden: 693%C 71%H 178%N

Beispiel 2
lung von 3.4-Dibenzyl-2.2.5 5- 2.5-di

Ein Gemisch aus 1,4 g (6,98 mMol) Dibenzylacetylen und 1 g (6,94 mMol) Tetracyanoethylenoxid in 16 ml 1,2-
Dibromethan wurde unter einer Stickstoffatmosphiire 10 Stunden zum RiickfluB erhitzt. Nach Abtrennen des
Lisungsmittels wurde der Riickstand in 100 ml Dichlormethan gelost und mit Kohle behandelt und ergab einen
gelben Feststoff, Die Kristallisation aus Ether/Dichlormethan fijhrte zu 3,4-Dibenzyl-2,2,5,5-tetracyano-2,5-
dihydrofuran in Form weifler Kristalle, 0,75 g, F. 156-7 °C, Ausbeute 32 %.

Analyse: Theorie: 754%C 408%H 160%N
gefunden: 755%C 40 %#H 158%N

Beispiel 3

H Ilung von 2.24 4-T -3-oxabicycl

0,5 g (7,3 mMol) Cyclopenten und 1,01 g (7 mMol) Tetracyanoethylenoxid wurden in 40 ml 1,2-Dichlorethan
suspendiert und in einem geschlossenen Pyrex-Rohr 17 Stunden auf 150 °C erhitzt. Das Lésungsmittel wurde
abgetrennt und der Riickstand wurde mit siedendem Tetrachlorkohlenstoff behandelt und filtriert. Beim Einengen
und Kiihlen kristallisierte 2,2,4,4-Tetracyano-3-oxabicyclo[3.3.0Joctan in Form hellbernsteinfarbener Platten aus,
0,7 g, F. 105-7 °C, Ausbeute 47 %.

Analyse: Theorie: 623%C 38%H 264 %N
gefunden: 613%C 3.5%H 2713%N

Unter Anwendung der Methoden der vorstehend beschricbenen Beispicle 1 bis 3 wurden weitere Verbindungen
hergestellt. Nithere Angaben zu diesen Verbindungen sind in den nachfolgenden Tabellen enthalten. In diesen
Tabellen bedeutet der Buchstabe A, daB eine Verbindung nach einem der im vorstehenden Beispiel 1 angegebenen
Verfahren hergestellt worden ist, d. h. durch RiickfluBsieden in trockenem Toluol unter einer Stickstoffatmosphére.
Der Buchstabe B zeigt an, daB eine Verbindung nach einem Verfahren hergestellt worden ist, das dem im obigen
Beispiel 2 beschriebenen entspricht, d. h. durch RiickfluBsieden in trockenem 1,2-Dibromethan unter einer
Stickstoffatmosphre. Der Buchstabe C gibt an, daB eine Verbindung nach einem Verfahren hergestellt worden ist,
das dem im obigen Beispiel 3 beschricbenen entspricht, d. h. durch Erhitzen auf 120 bis 150 °C in einem
verschlossenen Rohr. Der Buchstabe N zeigt an, daB die Herstellung ohne Lisungsmittel erfolgte. Die Tabellen
geben die nicht optimierten Ausbeuten der Verbindungen an, da der Zweck der Versuche darin bestand, Verbindun-
gen in fiir fungizide Screening-Tests ausreichenden Mengen zu schaffen, und nicht darin, die Reaktions- und
Extraktionsmethoden zu optimieren, um hochprozentige Ausbeuten zu erreichen. Die nachfolgenden Tabellen geben
auch die fiir jedes Beispiel angewendete Reaktionszeit und das Umkristallisationslosungsmittel an, wobei folgender
Schliissel verwendet wird:

Benzol

Diethylether

Chloroform
Tetrachlorkohlenstoff
1,2-Dichlorethan
Cyclohexan

Ethanol

Diethylen Hexan
Diethyletherdichlormethan
Diethyletherchloroform
Chloroformtetrachlorkohlenstoff

Séulenchromatographie

- ppt e O A0 O
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Jede Verbindung der vorstehenden Beispiele 1 bis 91 wurde durch eine 1,3-dipolare Additionsreaktion mit
Tetracyanoethylenoxid hergestelit. Tetracyanoethylenoxid kann nach der Methode von J.A.C.S.,1965, 87, 3651,
bereitet werden. Viele dipolarophile Precursoren waren im Handel erhiiltlich, die anderen wurden unter Anwendung
bekannter Literaturmethoden synthetisiert. Die Verbindungen der Formel I, deren dipolarophilen Zwischenprodukte
synthetisiert werden muSten, sind nachstehend unter Bezugnahme auf die Beispielsnummer des erhaltenen Adduktes
angegeben.

Beispiel 17
Bekannte dipolarophile Substanz. (Dict. Org. Compds.)

Beigpiel 18
Bekannte dipolarophile Substanz. (Dict. Org. Compds.)

Beispiel 19
Ilung von lohexen n -4-nitrophen

Eine Losung von 1,7 g (5,5 mMol) Diisopropylcarbodiimid in 15 ml Dichlormethan wurde zu einem Gemisch
von 1,5 g (11,9 mMol) 3-Cyclohexencarbonsiure (Tetrahedron Lett., 1979, 399) und 1,65 g (11,9 mMol) 4-
Nitrophenol in45 ml eisgekiihitem Dichlormethan zugesetzt. Das erhaltene Gemisch wurde bei Umgebungstemperatur
17 Stunden geriihrt, 1 ml Eisessig wurde zugesetzt und das Gemisch wurde in Wasser eingegossen. Das Produkt
wurde in Dichlormethan extrahiert und die vereinigten Extrakte wurden aufeinanderfolgend mit 10%igem wiBrigen
NaHCO3, 3M CHI, Wasser und Salzlgsung gewaschen. Nach dem Trocknen iiber MgSO,4 wurde ein Losungsmittel
verdampft, Ether wurde zugesetzt und das Gemisch wurde filtriert. Das Einengen des Filtrats und das Kiihlen ergab
den Ester in Form eines weiBien Feststoffes (2,15 g), F. 62-66 °C. Ausbeute: 73 %

Analyse: berechnet: 63,1 % C 53%H 57%N
gefunden: 626%C 57%H 66 %N

Beispiel 20
Herstellung von N-(4-Chior-2-nitrophenyl ido)-3-cyclohexan-1-glycin-ethylester

4 ml (54,8 mMol) Thionylchlorid wurden zu einer Suspension von 3,75 g (24,2 mMol) 3-Cyclohexen-1-glycin
(JACS, 1958, 80, 2698) in 55 ml eisgekiihitem Ethanol zugesetzt. Das erhaltene Gemisch wurde 21 Stunden zum
RiickfluB erhitzt, filtriert und das Lésungsmittel wurde unter vermindertem Druck abgezogen. Der Riickstand wurde
in Chloroform gelst und die organische Phase wurde aufeinanderfolgend mit gesittigtem Natriumcarbonat und mit
Salzlosung gewaschen. Nach dem Trocknen iiber MgSO,4 und Eindampfen verbleibt ein zihfliissiges gelbes 01, das
durch Kugelrohrdestillation gereinigt wurde und den 3-Cyclohexen-l-glycm-ethylester als farbloses O1 (3.5 g,
79 %), Kp. 190-210 °C/2 mmHg ergab.

Analyse: berechnet: 65,5% C 93%H 76%N
gefunden: 634%C 111%H 75%N

Eine L&sung von 0,9 g (4,9 mMol) des Estersin 5 ml Benzol wurde zu einer Lsung von 1,1 g (5,0 mMol) 4-Chlor-
2-nitrobenzoylchlorid in 20 ml Benzol, das 1 m1 (7,2 mMol) Triethylamin enthielt, zugesetzt. Das erhaltene Gemisch
wurde eine Stunde zum RiickfluB erhitzt, in Wasser eingegossen und das Produkt wurde in Ether extrahiert. Die
iibliche Aufarbeitung fiihrie zu einem zéhfliissigen orangefarbenen O, das durch Chromatographie an Kieselséure
unter Elution mit Dichlormethan:Methanol (Volumenverhiltnis 10:1) gereinigt wurde und das Amid als ein
Diastereoisomerengemisch ergab (1,5 g), Ausbeute 83 %.

Analyse: berechnet: 55,7%C 52%H 76%N
gefunden: 548%C 53%H 70%N

Beispiel 34
Bekannte dipolarophile Verbindung. (Angew. Chem. Int. Edn. Engl., 1978, 17, 569)
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Beispiel 39
Bekannte dipolarophile Verbindung. (Chem. Commun., 1976, 1053)

Beispiel 42

Bekannte dipolarophile Verbindung (Dict. Org. Compds.)

Die in der Synthese zahlreicher Verbindungen der Tabelle 3 verwendeten Cinnamat-Zwischenprodukte kénnen
nach jeder der folgenden beiden generellen Methoden hergestellt werden. Die erste Methode fiir Alkylcinnamate
besteht darin, die entsprechende, im Handel erhéltliche Zimts4ure mit dem entsprechenden Alkohol in Gegenwart
von Séure zum RiickfluB zu erhitzen. Die Methode wird durch die Herstellung von Ethyl-3,4-dimethoxy-cinnamat
veranschaulicht, das in der Bereitung der Verbindung von Beispiel 52 verwendet wird.

Ilyng von Ethyl-34-di Xy-cinng
EineLsung von 5 g (24 mMol) 3,4-Dimethoxyzimtsiure und 5 m! konzentrierter Schwefelsiure in 50 m1 Ethanol
wurde 17 Stunden zum RiickfluB erhitzt. Das Ethanol wurde unter vermindertem Druck entfernt, 50 ml Wasser
wurden zu dem Riickstand zugesetzt und das Produkt wurde in Ether extrahiert. Die organische Phase wurde
aufeinanderfolgend mit gesittigtem wiBrigem NaHCOg, Wasserund Salzlésung gewaschen und iiber Magnesiumsulfat
getrocknet. Das Eindampfen ergab einen tligen Riickstand, der beim Kiihlen kristallisierte und den Ethylester als
einen rehfarbenen Feststoff ergab (5,26 g), F. 149-152 °C, Ausbeute 93 %

Analyse: berechnet: 66,1%C 68%H
gefunden: 663%C 70%H

Die zweite allgemeine Methode, fiir Arylcinnamate, besteht darin, die im Handel erhéltliche entsprechende
Zimtsdure mit dem entsprechenden Arylalkohol in Gegenwart von Dicyclohexylcarbodiimid und N,N-
Dimethylaminopyridin umzusetzen. Diese Methode ist in Angew. Chem. Int. Edn. Engl., 1978, 522 beschricben.

Es sind weiterhin auch spezielle Wege zur Gewinnung von Cinnamatzwischenverbindungen verfiigbar. Bei-
spielsweise wurde die Verbindung Ethyl-4-acetoxy-cinnamat, die als Zwischenprodukt in der Herstellung der
Verbindung von Beispiel 53 verwendet wurde, in folgender Weise erhalten.

Eine Losung von 1 ml (14 mMol) Acetylchlorid in 13 ml Dioxan wurde zu einem gut geriihrten Gemisch aus
2 g (10,4 mMol) Ethyl-4-hydroxycinnamat und 1 g (25 mMol) pulverformigem Natriumhydroxid in 25 ml Dioxan
zugesetzt, das mit einigen Tropfen ,, Aliquat 336" (Markenname) einem Phasentransferkatalysator, versetzt worden
war. Das gebildete Gemisch wurde 40 Minuten geriihrt, eingeengt, in 80 ml Wasser eingegossen und das Produkt
wurde mit Ether extrahiert. Die vereinigten Extrakte wurden mit 3M Chlorwasserstoffsiure gewaschen, iiber
Magnesiumsulfat getrocknet und eingedampft und ergaben einen oligen Riickstand. Dieser wurde durch
Chromatographie an Kiesclsiure unter Elution mit Dichlormethan gereinigt und ergab den Diester in Form eines
Oles, das langsam kristallisierte (1,15 g), F. 44-46 °C, Ausbeute 47 %.

Analyse: berechnet: 666%C 60%H
gefunden: 666%C 59%H

Beispiel 61
Bekannte dipolarophile Verbindung. Can. J. Chem., 1963, 41, 1084

Beispiel 62
Bekannte dipolarophile Verbindung. Can. J. Chem., 1963, 41, 1084

Beispiel 63
Bekannte dipolarophile Verbindung. Ann. 1955, 596, 72

Beispiel 64 '
Bekannte dipolarophile Verbindung. Tetrahedron, 1958, 3, 204

Beispiel 65
Bekannte dipolarophile Verbindung. JACS., 1967, 89, 230
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Bekannte dipolarophile Verbindung. JACS., 1967, 89, 230

ispi
Bekannte dipolarophile Verbindung. J. Prakt. Chem., 1911, 83,214

Beispiel 71
Bekannte dipolarophile Verbindung. J.A.C.S., 1959, 81, 3013

Beispicl 72
Bekannte dipolarophile Verbindung. Bull. Chem. Soc., Jpn, 1970, 43, 3567

Beispiel 73
llung von 1.2-Dicyclohexyl
Ein Gemisch aus 12 g (53,8 mMol) 1,2-Dicyclohexylethandion und 7 g 85%igem Hydrazinhydrat in 50 ml
Propan-1-ol wurde 24 Stunden zum RiickfluB erhitzt. Beim Abkiihlen kristallisierte das Bis-hydrazon als ein weiBer
Feststoff (7,3 g), F. 143-44 °C, Ausbeute 54 %.

Analyse: berechnet: 672%C 104%H 224%N
gefunden: 670%C 105%H 223%N

Das Bis-hydrazon (5 g, 20 mMol) wurde in 50 ml Benzol suspendiert und 8,7 g gelbes Quecksilber(Il)-oxid
wurden unter raschem Riihren zugesetzt. Das erhaltene Gemisch wurde 17 Stunden zum RiickfluB erhitzt, abkiihlen
gelassen und filtriert. Das Einengen des Filtrates hinterlie einen 6ligen Riickstand, der iiber eine Kieselséure-Séule
laufen gelassen wurde und mit Hexan eluiert warde. Das 1,2-Dicyclohexylethin wurde als ein farbloses Ol erhalten
(2.8 g), Ausbeute 74 %.

Analyse: berechnet: 884%C 116%H
gefunden: 882%C 120%H

Die als dipolarophile Verbindungen zur Herstellung der Verbindungen der Beispiele 74 bis 79 verwendeten
Acetylenester kénnen nach iiblichen Veresterungsmethoden aus den entsprechenden Carbonséuren und Alkoholen
hergestellt werden. Als Beispiel sei die Herstellung der Verbindung von Beispiel 78 wie folgt angegeben:

1lung von (2-Chlor-4-triflyormethylphen nylpropiol

2,3 g (18,3 mMol) Diisopropylcarbodiimid in 15 ml CH,Cl, wurden zu einer Lésung von 2,25 g (15,4 mMol)
Phenylpropiolsdure und 3,0 g (15,3 mMol) 2-Chlor4- tnﬂuormethylphenol in 30 ml eisgekiihltem CH,Cl,
zugesetzt. Das Eisbad wurde nach beendeter Zugabe entfernt, das Reaktionsgemisch wurde auf Raumtemperatur
kommen gelassen und 3 Stunden geriihrt, Das Gemisch wurde filiriert, zu dem Filtrat wurde Ether zugesetzt und die
organische Phase wurde aufeinanderfolgend mit 3M HCI, 1M NaOH, Wasser und Salzlosung gewaschen. Die
organische Phase wurde mit MgSO, getrocknet und eingedampft und fiihrte zu einem rohen 0Ol, das durch
Verdampfungschromatographie unter Elution mit Hexan:Ether (Volumenverhiltnis 2:1) gereinigt wurde und die
Titelverbindung als ein helles Ol ergab (4,2 g, 84 %).

Akfivi
Die fungizide Aktivitiit von Verbindungen gemi#B der Erfindung wurde mit Hilfe der nachfolgenden Versuche

Dir hytzwirkun in-Mehl lasm viti
Der Test ist ein direkter Schutzauftrag unter Verwendung einer Blattspruhung Die Unterseiten von Blittern
ganzer Weinstocke (Sorte Cabernet Sauvignon) werden mit eine Losung des Wirkstoffes in Wasser/Aceton
(Volumenverhltnis 1:1) mit einem Gehalt an 0,04 Gew.-% ,,Triton X-155“ (Handelsmarke) (Octylphenolpolyoxy-
ethylen-oberflichenaktives Mittel) bei eine Dosierung von 1 kg Wirkstoff je Hektar unter Verwendung einer
vorriickenden Spriihvorrichtung bespriiht, die 620 V/ha liefert, und nach weiteren 24 Stunden unter normalen
Glashausbedingungen werden die Unterseiten der Blitter durch Bespriihen mit einer wiBrigen Losung beimpft, die
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104 Zoosporangien/ml enthilt. Die beimpften Pflanzen werden 24 Stunden in einem Hochfeuchteabteil, 5 Tage unter
normalen Glashausbedingungen und dann weitere 24 Stunden unter hoher Feuchtigkeit gehalten. Die Bewertung
beruht auf dem Prozentsatz der Blattfliche, die durch Sporenbildung bedeckt ist, im Vergleich mit jener auf
Kontrollblittern.

Dir hutzwi n Wein-Mehltay Persistenz m viticola: P.v.per
Der Test ist der gleiche wie vorstehend unter a) beschrieben, mit dem Unterschied, daB die beimpften Pflanzen
4 Tage lang in emem Hochfeuchteabteﬂ gehaltcn werden.

Der Test ist ein dlrekter Anusporentest untcr Verwendung einer Blattspnlhung Die Unterseiten von Blittern
ganzer Weinstticke (Sorte Cabernet Sauvignon) werden durch Besprithen mit einer w#Brigen Lsung, enthaltend
104 Zposporangien/ml, zwei Tage vor der Behandlung mit der Testverbindung beimpft. Die beimpften Pflanzen
werden 24 Stunden lang in einem Hochfeuchteabteil gehalten, und dann 24 Stunden bei Glashaus-Umgebungs-
temperatur und -Feuchtigkeit. Sobald die Pflanzen trocken sind, werden die infizierten Blitter auf ihrer Unterseite
mit einer Lésung von Wirkstoff in Wasser/Aceton, enthaltend 0,04 Gew.-% ,, Triton X-155* (Handelsmarke) (ein
Octylphenolpolyethoxylat-oberflichenaktives Mittel) bespriiht. Das Sprithen wird mit einer vorriickenden Spriih-
vorrichtung ausgefiihrt, die 620 I/ha liefert, und die Konzentration des wirksamen Materials wird so berechnet, daB
eine Aufwandsmenge von 1 kg/ha erreicht wird. Nach dem Aufspriihen werden die Pflanzen in normalen
Glashausbedingungen wiihrend 96 Stunden gehalten und dann 24 Stunden lang in das Hochfeuchteabteil iiberfiihrt,
um die Sporenbildung zu induzieren, bevor die Bewertung ausgefiihrt wird. Die Bewertung erfolgt visuell und beruht
auf dem Prozentsatz der Blattfléiche, die durch Sporenbildung bedeckt ist, verglichen mit jener auf Kontrollblittern.

h irkyn in- immel is cin B
Der Test ist ein direkter Schutztest unter Verwendung einer Blattspriihung und wird wie unter a) beschrieben,
5gefuhrl;, mit dem Unterschied, daB die Bltter durch Bespriihen mit einer wiBrigen Lésung mit einem Gehalt an
0~ Conidien/m! beimpft werden.

Der Test 1st ein direkter Antlsporentest unter Verwendung einer Blattspruhung Die Blitter von Weizenpflanzen
(Sorte Mardler) werden im Einblattstadium durch Bespriihen mit einer wiBrigen Suspension mit einem Gehalt an
8x10° Sporen/ml beimpft. Die beimpften Pflanzen werden vor der Behandlung 24 Stunden in einem Hochfeuchte-
abteil gehalten. Die Pflanzen werden in einer Dosis von 1kg wirksamen Material je Hektar unter Verwendung einer
vorriickenden Sprithvorrichtung, wie unter a) beschrieben, bespriiht. Nach dem Trocknen werden die Pflanzen
5 Tage unter normalen Glashausbedingungen gehalten, worauf die Bewertung vorgenommen wird. Die Bewertung
beraht auf dem Prozentsatz der Blattfliche, die durch Sporenbildung bedeckt ist, verglichen mit jener auf den Blittern
von Kontrollpflanzen.

ivi n - iph inis f, sp, hordei: E

Der Test ist ein direkter Antisporentest unter Verwendung einer Blattspriihung. Blitter von Gerstensimlingen,
Sorte Golden Promise, werden durch Bestiiuben mit Mehltau-Conidien einen Tag vor der Behandlung mit der
Testverbindung beimpft. Die beimpften Pflanzen werden iiber Nacht bei Glashausumgebungstemperatur und
-Feuchtigkeit vor der Behandlung gehalten. Die Pflanzen werden mit einer Dosis von 1 kg Wirkstoff je Hektar unter
Verwendung einer vorriickenden Spriihvorrichtung, wie unter a) beschrieben, bespriiht. Nach dem Trocknen werden
die Pflanzen in ein Abteil bei Umgebungstemperatur und -Feuchtigkeit bis zu 7 Tage lang zuriickgebracht, wonach
die Bewertung vorgenommen wird. Die Bewertung beruht auf dem Prozentsatz der Blattfliche, die durch
Sporenbildung bedeckt ist, im Vergleich mit jener auf den Blittern von Kontrollpflanzen.

ivit; n Apfel-Mehl haera | icha: Pl

Der Test ist ein direkter Antisporentest unter Verwendung einer Blattspriihung. Die Oberseiten von Blittern von
vollstindigen Apfelsimlingen werden durch. Bespriihen mit einer wi#Brigen Losung mit einem Gehalt an
109 Conidien/ml 2 Tage vor der Behandlung mit der Testverbindung beimpft. Die beimpften Pflanzen werden sofort
getrocknet und bei Glashausumgebungstemperaturen und -Feuchtigkeit vor der Behandlung gehalten. Die Pflanzen
werden mit einer Dosis von 1 kg Wirkstoff je Hektar unter Verwendung einer vorriickenden Spriihvorrichtung, wie
untera) beschrieben, bespriiht. Nach dem Trocknen werden die Pflanzen in ein Abteil bei Umgebungstemperatur und
-Feuchtigkeit wihrend bis zu neun Tagen gehalten, worauf die Auswertung vorgenommen wird. Die Bewertung
beruhtauf dem Prozentsatz der Blattfliche, die durch Sporenbildung bedecktist, verglichen mit jener auf den BEttern
von Kontrollpflanzen.
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h) Aktivitiit gegen Reisblat-Brand (Pyricylaria oryzae Po)

Der Versuch ist ein direkter Radikaltest unter Verwendung einer Blattspriihung. Die Blitter von Reisséimlingen
(etwa 30 Simlinge je Topf) werden mit einer wiBrigen Suspension mit einem Gehalt an 10° Sporen/ml
20 - 24 Stunden vor der Behandlung mit der Testverbindung bespriiht. Die beimpften Pflanzen werden iiber Nacht
unter hoher Feuchtigkeit gehalten und dann trocknen gelassen, bevor sie mit einer Dosis von 1 kg Wirkstoff je Hektar
unter Verwendung einer vorriickenden Spriihvorrichtung, wie unter a) beschrieben, bespriiht werden. Nach der
Behandlung werden die Pflanzen in einem Reisabteil bei 25 - 30 °C und hoher Feuchtigkeit gehalten. Die Bewertung
erfolgt4 - 5 Tage nach der Behandlung und beruht auf der Dichte nekirotischer Lisionen und dem Verdorrungsgrad,
verglichen mit Kontrollpfanzen.

ivi n Tomatenmehl ia Solani
Der Test ist ein direkter Schutztest unter Verwendung einer Blattspriihung. Die Oberseiten von Bléttern junger
Paradeispflanzen werden mit einer Lisung von wirksamem Material, wie vorstehend in a) beschrieben, bespriiht.
Nach 24 Stunden unter normalen Glashausbedingungen werden die Oberseiten der BLitter durch Bespriihen miteiner
wiiBrigen Suspension mit einem Gehalt an 10% Sporen/ml beimpft. Die beimpften Pflanzen werden 72 Stunden in
einem Hochfeuchteabteil gehalten und werden dann auf niedrigere Feuchtigkeit gebracht (50 - 70 % relative
Feuchtigkeit). Die Bewertung erfolgt 8 Tage nach der Beimpfung.

AKTIVILA C CUUJOCE

DerTest wird in vitro vorgenommen. Es werden Proben bereitet, worin 0,7 ml Losung, enthaltend 2 mg Wirkstoff,
gelost in Aceton, gleichméBig in 20 ml geschmolzenem halbstarkem Kartoffeldextrose-Agar (gebildet durch
Auflosen von 2 g Kartoffelextrakt, 10 g Dextrose und 7,5 g Agar in 11 Wasser und Sterilisieren wihrend 15 Minuten
bei 121 °C) geldst werden und die gebildeten 20 mi-Portionen in 9 cm-Petrischalen erstarren gelassen werden. Die
Konzentration des Wirkstoffes in den erhaltenen Proben betriigt 100 ppm. Nach dem Verfestigen werden zwei
Pfropfen von 5 mm Durchmesser, die aus der Entwicklungsfront einer Vorratsplatte einer 3 bis4 Wochen alten Kultur
von P. herpotrichoides auf vollstarkem Kartoffel-Dextrose-Agar, inkubiert bei 20 - 22 °C in der Dunkelheit,
genommen worden waren, in gleichem Abstand auf die Oberfliche jeder Probe aufgebracht, mit der Mycelseite nach
oben. Die Proben werden 11 Tage bei 20 bis 22 °C in der Dunkelheit inkubiert, bevor sie bewertet werden. Das
diametrale Wachstum wird gemessen, unter Subtraktion der Pfropfenstiirke, und die Ergebnisse werden mit dem
Wachstum auf einer Probe verglichen, in welcher 0,7 ml Aceton ohne Gehalt an Wirkstoff in 20 ml halbstarkem
Kartoffelagar dispergiert werden.

ivi n Weizen igm cylmoriym; F

Der Test ist ein Antisporentest unter Verwendung einer Bodentréinkung. Oberflichensterilisierte Weizensamen
(Var. Waggoner) werden durch Triinken mit einer wiBrigen Suspension mit einem Gehalt an 7 x 10° Sporen/ml
(60 mg Samen je 80 ml Suspension) bei 22 °C wihrend 6 Stunden beimpft. Die Samen werden dann in T6pfen
(5 je Topf) in Sand in einer Tiefe von 1 cm eingesét. Ein Tag nach der Beimpfung und dem Pflanzen wird das
wirksame Material in einer Dosis von 10 kg/ha durch gleichm#Biges AufgieBen einer Bodentriinke (Konzentration
0,36 g/l Wirkstoff in 12 % Volumen/Volumen Aceton/Wasser) iiber den Sand aufgebracht. Die Topfe werden dann
in ein Glashaus gebracht, bei 25 °C gehalten und sparsam bewissert. 21 Tage nach dem Beimpfen werden die
aufgegangenen Samlinge aus den T6pfen entnommen und ihre Wurzeln werden vorsichtig gewaschen. Es wird eine
visuelle Bewertung vorgenommen, beruhend auf der Entwicklung von Lisionen am Wurzelstamm und an den
Oberwurzeln, verglichen mit Kontrollsimlingen.

Das AusmaB der Krankheitsbekimpfung in allen vorstehend angefiihrten Versuchen wird als eine Bewertung im
Vergleichmitmiteinem Verdiinnungsmittel behandelten Kontrollpflanzen gem#B den folgendenKriterien ausgedruckt:

1 = etwa 50 bis 80%ige Krankheitsbekiimpfung
2 = groBer als 80%ige Krankheitsbekdmpfung.

Die Ergebnisse der vorstchenden Versuche sind in der nachfolgenden Tabelle 6 angegeben.

-29.
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Tabelle 6
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Tabelle 6 (Fortsetzung)
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PATENTANSPRUCHE

1. Fungizide Zusammensetzung, umfassend einen wirksamen Bestandteil und wenigstens zwei Tréiger, von denen
wenigstens einer ein oberflichenaktives Mittel ist, dadurch gekennzeichnet, daB sie als aktiven Bestandteil eine
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)L ,a)

inwelcher Formel jeder der Reste Rlundr?2 unabhingig voneinander ein Wasserstoffatom oder eine gegebenenfalls
substituierte Alkyl-, Alkenyl-, Alkinyl-, Aryl- oder Aralkylgruppe; oder eine gegebenenfalls substituierte Cycloal-
kyl-, Bicycloalkyl-, Cycloalkenyl- oder Bicycloalkenylgruppe mit bis zu 12 Ringatomen, worin wenigstens eine
Methylengruppe gegebenenfalls durch ein Sauerstoffatom oder durch eine Sulfon- oder Sulfoxidgruppe ersetzt ist;
oder eine Gruppe der allgemeinen Formel

Verbindung der allgemeinen Formel I

T~
wN
-

] 5
- (CH,~0) m—é— ©) p®

bedeutet, worin m den Wert 0 hat und p fiir O oder 1 steht oder m den Wert 1 hat und p fiir 0 steht und R? eine
gegebenenfallssubstituierte Alkyl-, Alkenyl-, Aryl- oder Aralkylgruppe darstelit; oderR! und R? zusammen mit den
dazwischenliegenden Kohlenstoffatomen eine gegebenenfalls substituierte Cycloalkylen-, Bicycloalkylen-,

Tricycloalkylen-, Cycloalkenylen-, Bicycloalkenylen- oder Tricycloalkenylengruppe mit bis zu 18 Ringatomen,
worin wenigstens eine Methylengruppe gegebenenfalls durch ein Sauerstoff- oder Schwefelatom oder durch eine
Sulfon- oder Sulfoxidgruppe substituiert ist; oder eine gegebenenfalls substituierte Dihydronaphtylen-,
Tetrahydronaphtylen-, Dihydrophenanthrylen- oder Dihydroacenaphthylengruppe bedeuten; jeder der Reste R® und
R™ unabhiingig vonemander ein Wasserstoffatom oder eine Alkylgruppe oder zusammen eine einfache chemische
Bindung darstellen; oderR 1 undR3 zusammen mit dem dazwischenliegenden Kohlenstoffatom eine gegebenenfalls
substituierte Cycloalkyl-, Bicycloalkyl-, Cycloalkenyl- oder Bicycloalkenylgruppe mit bis zu 12 Ringatomen
bedeuten, worin wenigstens eine Methylengruppe gegebenenfalls durch ein Sauerstoffatom oder eine Sulfon- oder
Sulfoxidgruppe ersetzt ist; mit der MaBgabe, daB dann wenn R3 und R nicht zusammen eine einfache chemische
Bindung darstellen, wenigstens einer der Reste Rl R2 R3 und R? ein Wasserstoffatom ist, enthilt.

2. Zusammensetzung nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB in der allgemeinen Formel I jeder der Reste
R1 und R2 unabhiingig voneinander ein Wasserstoffatom oder eine gegebenenfalls substituierte C(1-16)Alkyl-,
C(2-8)Alkenyl- oder -Alkinyl-, Phenyl, Naphtyl- oder Benzylgruppe oder eine gegebenenfalls substituierte Cyclo-
alkyl-, Cycloalkenyl-, Bicycloalkyl- oder Bicycloalkenylgruppe mit bis zu 12 Ringatomen bedeutet, von denen eines
ein Sauerstoffatom sein kann; oder eine Gruppe der allgemeinen Formel

0
-(e,0, 40 =

bedeutet, wonn R eine gegebenenfalls substituierte C(1-6)alkylgruppe, Phenylgruppe oder Benzylgruppe darstellt;
oder R! und R? gemeinsam mit den dazwischenliegenden Kohlenstoffatomen eine gegebenenfalls substituierte
Cycloalkylen-, Cycloalkenylen-, Bicycloalkylen-, Bicycloalkenylen-, Tricycloalkylen- oder Tricycloalkenylengruppe
mit bis zu 14 Ringatomen ausbilden, von denen wenigstens eines ein unter Sauerstoff und Schwefel ausgewahltes
Heteroatom sein kann; oder eine gegebenenfalls substituierte Dihydronaphtylen-, Tetrahydronaphtylen-,
Dihydrophenanthrylen- oder Dihydroacenaphthenylengruppe bilden; und jeder der Reste R3 und R unabhiingig
voneinander fiir ein Wasserstoffatom oder eine C(1-6)alkylgruppe steht oder gemeinsam eine einfache chemische
Bindung darstellen.
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3. Zusammensetzung nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, daB in der Formel I jeder der Reste R! undR?
unabhingig voneinander ein Wasserstoffatom, eine C(1-4)alkylgruppe, eine gegebenenfalls substituierte Phenylgruppe,
eine Benzylgruppe oder eine C(1-4)alkoxycarbonylgruppe bedeutet; oder Rl und R? gemeinsam mit den benach-
barten Kohlenstoffatomen eine Cycloalkylen- oder Bicycloalkylengruppe mit bis zu 12 Ringatomen, eine
Cycloalkenylengruppe mit bis zu 8 Ringatomen oder eine 9,10-Dihydro-9,10-phenanthrylen- oder 1,2-Dihydro-1,2-
acenaphthenylengruppe bilden; und R~ und R* zusammen eine einfache chemische Bindung darstellen oder ein Rest
ein Wasserstoffatom und der andere Rest ein Wasserstoffatom oder eine C(1-4)alkylgruppe bedeuten.

4. Zusammensetzung nach Anspruch 3, dadurch gekennzeichnet, daB in der Formel I die Verbindung die
allgemeine Formel II

(1+ Ri)) 4

B R
(I

N N

oN o} N

aufweist, worin (R1 At R2 o) gemeinsam mit den dazwischenliegenden Kohlenstoffatomen eine 9,10-Dihydro-
9,10-phenanthrylen- oder 1,2-Dihydro-1,2-acenaphthenylengruppe oder eine gegebenenfalls durch 1 bis4 Halogen-
atome oder C(1-4) Alkyl- oder -Halogenalkylgruppen substituierte Cyclohexadienylgruppe darstelit; undR* ein Wasser-
stoffatom oder eine Methylgruppe bedeutet.

5. Verwendung der in Anspruch 1 genannten Wirkstoffe zur Bekiimpfung von Fungi.
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