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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　次式（Ｉ）：
【化１】

式中
Ｒ1は塩素または臭素原子を表わし、
Ｒ2はシアノ基またはニトロ基を表わし、
Ｒ3は１個またはそれ以上のハロゲン原子によって置換されたＣ2～Ｃ4アルキル基または
Ｃ1～Ｃ2アルコキシ－Ｃ1～Ｃ3アルキル基を表わし、
ａは４を表わし、かつ
ｂは１～２を表わす、
で示される化合物。
【請求項２】
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　請求項１に記載の化合物の少なくとも１種の除草有効量を含む、除草剤組成物。
【請求項３】
　処方助剤をさらに含む、請求項２に記載の除草剤組成物。
【請求項４】
　請求項１に記載の化合物の少なくとも１種の有効量を、望ましくない植物または望まし
くない植生の場所に施用することを含む、望ましくない植物の防除方法。
【請求項５】
　請求項２に記載の除草剤組成物の有効量を、望ましくない植物または望ましくない植生
の場所に施用することを含む、望ましくない植物の防除方法。
【請求項６】
　請求項３に記載の除草剤組成物の有効量を、望ましくない植物または望ましくない植生
の場所に施用することを含む、望ましくない植物の防除方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、置換ピラゾリルピラゾール誘導体と、該化合物の除草剤としての利用に関す
る。
【背景技術】
【０００２】
　近年、農作物の栽培にあたり多数の除草剤が使用され農作業の省力化や農作物の生産性
向上に寄与してきた。畑地・水稲栽培においては多くの除草剤が実用化されている。
　しかしながら、雑草の種類は多岐にわたり、また各雑草の発芽及び生育時期は一様では
なく、さらに、多年生雑草の発生は長期におよぶ。そのため一回の除草剤散布ですべての
雑草を防除することは非常に困難である。
【０００３】
　水稲における初中期一発処理剤はノビエ（タイヌビエ（Ｅｃｈｉｎｏｃｈｌｏａ　ｏｒ
ｙｚｉｃｏｌａ）、イヌビエ（Ｅｃｈｉｎｏｃｈｌｏａ　ｃｒｕｓ－ｇａｌｌｉ　ｖａｒ
．ｃｒｕｓ－ｇａｌｌｉ）、ヒメタイヌビエ（Ｅｃｈｉｎｏｃｈｌｏａ　ｃｒｕｓ－ｇａ
ｌｌｉ　ｖａｒ．ｆｏｒｍｏｓｅｎｓｉｓ）、ヒメイヌビエ（Ｅｃｈｉｎｏｃｈｌｏａ　
ｃｒｕｓ－ｇａｌｌｉ　ｖａｒ．ｐｒａｔｉｃｏｌａ）、ケイヌビエ（Ｅｃｈｉｎｏｃｈ
ｌｏａ　ｃｒｕｓ－ｇａｌｌｉ　ｖａｒ．ｃａｕｄａｔａ）の総称）の２～３葉期までの
処理で有効であることを示しており、一回の処理で、主要雑草を防除することができる（
非特許文献１　参考）。しかし、実用化されている初中期一発処理剤においてノビエが３
．５葉期以上に生育した時期の雑草を防除することは非常に困難であり、ノビエの３葉期
時の防除と３．５葉期時の防除には技術的に大きな隔絶がある。
【０００４】
　さらに長期に亘る除草効果の維持（残効性）は農薬散布の低減、作業の省力化、コスト
削減といった面で重要となり、初中期一発処理剤においては必須性能とされている。
【０００５】
　また、近年ではＡＬＳ（アセト乳酸合成酵素）阻害剤が広く普及され、ＡＬＳ阻害剤に
抵抗性を有する雑草が問題になっている。特に、多年生であるオモダカ（Ｓａｇｉｔｔａ
ｒｉａ　ｔｒｉｆｏｌｉａ）やウリカワ（Ｓａｇｉｔｔａｒｉａ　ｐｙｇｍａｅａ）のＡ
ＬＳ阻害剤抵抗性バイオタイプに対して十分な効果を有する除草剤は少ない。また、近年
に問題となる雑草として多年生ではクログワイ（Ｅｌｅｏｃｈａｒｉｓ　ｋｕｒｏｇｕｗ
ａｉ）、コウキヤガラ（Ｓｃｉｒｐｕｓ　ｐｌａｎｉｃｕｌｍｉｓ）、シズイ（Ｓｃｉｒ
ｐｕｓ　ｎｉｐｐｏｎｉｃｕｓ）など、一年生ではクサネム（Ａｅｓｃｈｙｎｏｍｅｎｅ
　ｉｎｄｉｃａ）、アゼガヤ（Ｌｅｐｔｏｃｈｌｏａ　ｃｈｉｎｅｎｓｉｓ）、イボクサ
（Ｍｕｒｄａｎｎｉａ　ｋｅｉｓａｋ）などが挙げられ、これら難防除雑草に対して十分
な効果を有する除草剤は少ない。
【０００６】
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　一方、多くのピラゾール誘導体は、除草剤として実用化され、例えば、４－（２，４－
ジクロロベンゾイル）－１，３－ジメチル－５－ピラゾリル　ｐ－トルエンスルホネート
（一般名：「ピラゾレート」）、２－［４－（２，４－ジクロロベンゾイル）－１，３－
ジメチルピラゾール－５－イルオキシ］アセトフェノン（一般名：「ピラゾキシフェン」
）、２－［４－（２，４－ジクロロ－ｍ－トルオイル）－１，３－ジメチルピラゾール－
５－イルオキシ］－４’－メチルアセトフェノン（一般名：「ベンゾフェナップ」）等が
広く使用されているが、いずれの単剤も日本では登録上ノビエに対する適用範囲は１．５
葉期までであり、これらのピラゾール誘導体は、広範囲な雑草に有効であるが、高葉齢の
ノビエに対する効果は必ずしも十分でない。
【０００７】
　また、特許文献１に記載の実施例４．７３の化合物である１－（３－クロロ－４，５，
６，７－テトラヒドロピラゾロ［１，５－ａ］ピリジン－２－イル）－５－［メチル（プ
ロプ－２－イニル）アミノ］ピラゾール－４－カルボニトリル（一般名：「ピラクロニル
」，商品名ピラクロン）は広範囲な雑草に有効であるが、高葉齢のノビエに対する効果は
十分でなく、日本での登録上の本剤単剤のノビエに対する適用範囲は１．５葉期までであ
る。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００８】
【特許文献１】ＷＯ９４／０８９９９
【非特許文献】
【０００９】
【非特許文献１】水田雑草の生態とその防除―水稲作の雑草と除草剤解説―　１５９頁
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００１０】
　本発明は、広い殺草スペクトルを有し、実用上問題となる、より高葉齢の重要雑草を防
除することができ、かつ、水稲等の作物に対して、薬害を生じない除草剤組成物を提供す
ることを目的とする。
【課題を解決するための手段】
【００１１】
　本発明者らは、前記目的を達成するため、鋭意研究を重ねた結果、特定の化学構造を有
するピラゾリルピラゾール誘導体が、長期間に亘って幅広い殺草スペクトラムを有すると
ともに、高葉齢の重要雑草に対して優れた除草効力を示し、一方で、栽培作物に対して十
分な安全性を有することを見出し、こうした知見に基づいて本発明を完成するに至った。
従って本発明は、下記式（Ｉ）で示される化合物、ピラゾリルピラゾール誘導体を提供す
る。
【化１】

上式中
Ｒ１はハロゲン原子を表わし、
Ｒ２はシアノ基、ニトロ基を表わし、
Ｒ３は１個またはそれ以上のハロゲン原子によって置換されたＣ２～Ｃ４アルキル基、Ｃ

１～Ｃ２アルコキシ（Ｃ１～Ｃ３）アルキル基を表わし、
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ａは３～５を表わし、かつ
ｂは１～３を表わす。
【００１２】
　本明細書において、
　「ハロゲン原子」には、フッ素、塩素、臭素及びヨウ素原子が包含される。
　「アルキル基」は直鎖状もしくは分枝鎖状であることができ、かつ置換基に含まれる水
素原子の少なくとも１個がハロゲン原子に置換されており、限定されるものではないが、
例に挙げると、クロロエチル、ジクロロエチル、トリフルオロエチル、テトラフルオロプ
ロピル、ブロモエチル、ブロモプロピル、クロロブチル基などが挙げられ、指定の炭素原
子数の範囲で選択される。
　「アルコキシ基」は、アルキル部分が上記の意味を有するアルキル－Ｏ－基を意味し、
限定されるものではないが、例えば、メトキシ、エトキシ基などが挙げられ、各々の指定
の炭素原子数の範囲で選択される。
【００１３】
　前記の基もしくは部分がハロゲン原子により多置換されている場合、この基は、１個よ
り多くの同一または異なるハロゲン原子および／または置換基で置換されていることがで
きる。
【００１４】
　以下に挙げる全ての式において、置換基および記号は、別に定義しない限り、式（Ｉ）
について定義したのと同じ意味を有する。本発明により提供される式（Ｉ）の化合物は、
例えば、式（ＩＩ）：

【化２】

のアルキル化、続くパーフルオロアミド化反応により簡便に合成することが出来る。
【００１５】
　式（ＩＩ）の化合物はＷＯ９３／１０１００及びＷＯ９４／０８９９９に記載の方法に
従い、テトラヒドロ－２Ｈ－ピラン－２－イリデンアセトニトリルもしくは、５－クロロ
バレリルクロリドより合成することが出来る。
【００１６】
　式（ＩＩ）の化合物のアルキル化反応は公知の反応条件を参考に実施することが出来る
（例えば、ＷＯ９４／０８９９９参照）。場合により、アミノ基を保護し、アルキル化、
脱保護という手順で行ってもよい。
【００１７】
　続く、パーフルオロアミド化反応は公知の反応条件および、そこに引用されている文献
に記載されている公知の方法によって容易に製造することができる（例えば特開２００５
－１５４４２０参照）。
【００１８】
　本発明により提供される式（Ｉ）の化合物は、後述する試験例１～３に記載の除草活性
試験の結果から明らかなように、優れた除草効果を有しており、除草剤として有用である
。
【００１９】
　本発明の式（Ｉ）の化合物は、多種の農耕地雑草及び非農耕地雑草に対して活性を有し
ている。栽培植物としては、例えばイネ、コムギ、オオムギ、トウモロコシ、エンバク、
ソルガムなどのイネ科植物や、ダイズ、ワタ、ビート、ヒマワリ、ナタネなどの広葉作物
のほか、果樹、果菜類や根菜類、葉菜類などの野菜、芝生などが挙げられ、それらの栽培
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に使用することができる。
【００２０】
　本発明の化合物は、水田において次に挙げられる問題となる種々の雑草に対して、湛水
もしくは湛水していない状態での土壌処理、土壌混和処理及び茎葉処理のいずれの処理方
法においても除草効力を有する。以下にその雑草を例示するが、これらの例に限定される
ものではない。
【００２１】
　本発明の式（Ｉ）の化合物によって防除し得る水田雑草としては、例えば、ヘラオモダ
カ（Ａｌｉｓｍａ　ｃａｎａｌｉｃｕｌａｔｕｍ）、オモダカ（Ｓａｇｉｔｔａｒｉａ　
ｔｒｉｆｏｌｉａ）、ウリカワ（Ｓａｇｉｔｔａｒｉａ　ｐｙｇｍａｅａ）などのオモダ
カ科雑草、タマガヤツリ（Ｃｙｐｅｒｕｓ　ｄｉｆｆｏｒｍｉｓ）、ミズカヤツリ（Ｃｙ
ｐｅｒｕｓ　ｓｅｒｏｔｉｎｕｓ）、ホタルイ（Ｓｃｉｒｐｕｓ　ｊｕｎｃｏｉｄｅｓ）
、クログワイ（Ｅｌｅｏｃｈａｒｉｓ　ｋｕｒｏｇｕｗａｉ）、コウキヤガラ（Ｓｃｉｒ
ｐｕｓ　ｐｌａｎｉｃｕｌｍｉｓ）、シズイ（Ｓｃｉｒｐｕｓ　ｎｉｐｐｏｎｉｃｕｓ）
などのカヤツリグサ科雑草、アゼナ（Ｌｉｎｄｅｒｎｉａ　ｐｒｏｃｕｍｂｅｎｓ）、タ
ケトアゼナ（Ｌｉｎｄｅｒｎｉａ　ｄｕｂｉａ　ｓｕｂｓｐ．ｄｕｂｉａ）、アメリカア
ゼナ（Ｌｉｎｄｅｒｎｉａ　ｄｕｂｉａ）などのゴマノハグサ科雑草、コナギ（Ｍｏｎｏ
ｃｈｏｒｉａ　ｖａｇｉｎａｌｉｓ）、ミズアオイ（Ｍｏｎｏｃｈｏｒｉａ　ｋｏｒｓａ
ｋｏｗｉｉ）などのミズアオイ科雑草、ヒルムシロ（Ｐｏｔａｍｏｇｅｔｏｎ　ｄｉｓｔ
ｉｎｃｔｕｓ）などのヒルムシロ科雑草、キカシグサ（Ｒｏｔａｌａ　ｉｎｄｉｃａ）、
ヒメミソハギ（Ａｍｍａｎｎｉａ　ｍｕｌｔｉｆｌｏｒａ）などのミソハギ科雑草、タウ
コギ（Ｂｉｄｅｎｓ　ｔｒｉｐａｒｔｉｔａ）、アメリカセンダングサ（Ｂｉｄｅｎｓ　
ｆｒｏｎｄｏｓａ）などのキク科雑草、クサネム（Ａｅｓｃｈｙｎｏｍｅｎｅ　ｉｎｄｉ
ｃａ）などのマメ科雑草、イボクサ（Ｍｕｒｄａｎｎｉａ　ｋｅｉｓａｋ）などのツユク
サ科雑草、タイヌビエ（Ｅｃｈｉｎｏｃｈｌｏａ　ｏｒｙｚｉｃｏｌａ）、イヌビエ（Ｅ
ｃｈｉｎｏｃｈｌｏａ　ｃｒｕｓ－ｇａｌｌｉ　ｖａｒ．ｃｒｕｓ－ｇａｌｌｉ）、ヒメ
タイヌビエ（Ｅｃｈｉｎｏｃｈｌｏａ　ｃｒｕｓ－ｇａｌｌｉ　ｖａｒ．ｆｏｒｍｏｓｅ
ｎｓｉｓ）、ヒメイヌビエ（Ｅｃｈｉｎｏｃｈｌｏａ　ｃｒｕｓ－ｇａｌｌｉ　ｖａｒ．
ｐｒａｔｉｃｏｌａ）、ケイヌビエ（Ｅｃｈｉｎｏｃｈｌｏａ　ｃｒｕｓ－ｇａｌｌｉ　
ｖａｒ．ｃａｕｄａｔａ）、アゼガヤ（Ｌｅｐｔｏｃｈｌｏａ　ｃｈｉｎｅｎｓｉｓ）、
アシカキ（Ｌｅｅｒｓｉａ　ｊａｐｏｎｉｃａ）、キシュウスズメノヒエ（Ｐａｓｐａｌ
ｕｍ　ｄｉｓｔｉｃｈｕｍ）、エゾノサヤヌカグサ（Ｌｅｅｒｓｉａ　ｏｒｙｚｏｉｄｅ
ｓ）などのイネ科雑草などが挙げられる。
【００２２】
　また、畑地、非農耕地としては、次に挙げられる問題となる種々の雑草に対して、土壌
処理、土壌混和処理及び茎葉処理のいずれの処理方法においても除草効力を有する。以下
にその雑草を例示するが、これらの例に限定されるものではない。
イヌホウズキ（Ｓｏｌａｎｕｍ　ｎｉｇｒｕｍ）、シロバナチョウセンアサガオ（Ｄａｔ
ｕｒａ　ｓｔｒａｍｏｎｉｕｍ）などのナス科雑草、イチビ（Ａｂｕｔｉｌｏｎ　ａｖｉ
ｃｅｎｎａｅ）、アメリカキンゴジカ（Ｓｉｄａ　ｓｐｉｎｏｓａ）などのアオイ科雑草
、マルバアサガオ（Ｉｐｏｍｏｅａ　ｐｕｒｐｕｒｅａ）などのヒルガオ科雑草、イヌビ
ユ（Ａｍａｒａｎｔｈｕｓ　ｌｉｖｉｄｕｓ）などのヒユ科雑草、オナモミ（Ｘａｎｔｈ
ｉｕｍ　ｓｔｒｕｍａｒｉｕｍ）、ブタクサ（Ａｍｂｒｏｓｉａ　ａｒｔｅｍｉｓｉｉｆ
ｏｌｉａ）、ハキダメギク（Ｇａｌｉｎｓｏｇａ　ｃｉｌｉａｔａ）、セイヨウトゲアザ
ミ（Ｃｉｒｓｉｕｍ　ａｒｖｅｎｓｅ）、ノボロギク（Ｓｅｎｅｃｉｏ　ｖｕｌｇａｒｉ
ｓ）、ヒメジョオン（Ｓｔｅｎａｃｔｉｓ　ａｎｎｕｕｓ）などのキク科雑草、イヌガラ
シ（Ｒｏｒｉｐｐａ　ｉｎｄｉｃａ）、ノハラガラシ（Ｓｉｎａｐｉｓ　ａｒｖｅｎｓｉ
ｓ）、ナズナ（Ｃａｐｓｅｌｌａ　ｂｕｒｓａ―ｐａｓｔｏｒｉｓ）などのアブラナ科雑
草、イヌタデ（Ｐｅｒｓｉｃａｒｉａ　ｌｏｎｇｉｓｅｔａ）、ソバカズラ（Ｆａｌｌｏ
ｐｉａ　ｃｏｎｖｏｌｖｕｌｕｓ）などのタデ科雑草、スベリヒユ（Ｐｏｒｔｕｌａｃａ
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　ｏｌｅｒａｃｅａ）などのスベリヒユ科雑草、シロザ（Ｃｈｅｎｏｐｏｄｉｕｍ　ａｌ
ｂｕｍ）、コアカザ（Ｃｈｅｎｏｐｏｄｉｕｍ　ｆｉｃｉｆｏｌｉｕｍ）、ホウキギ（Ｋ
ｏｃｈｉａ　ｓｃｏｐａｒｉａ）などのアカザ科雑草、コハコベ（Ｓｔｅｌｌａｒｉａ　
ｍｅｄｉａ）などのナデシコ科雑草、オオイヌノフグリ（Ｖｅｒｏｎｉｃａ　ｐｅｒｓｉ
ｃａ）などのゴマノハグサ科雑草、ツユクサ（Ｃｏｍｍｅｌｉｎａ　ｃｏｍｍｕｎｉｓ）
などのツユクサ科雑草、ホトケノザ（Ｌａｍｉｕｍ　ａｍｐｌｅｘｉｃａｕｌｅ）、ヒメ
オドリコソウ（Ｌａｍｉｕｍ　ｐｕｒｐｕｒｅｕｍ）などのシソ科雑草、コニシキソウ（
Ｅｕｐｈｏｒｂｉａ　ｓｕｐｉｎａ）、オオニシキソウ（Ｅｕｐｈｏｒｂｉａ　ｍａｃｕ
ｌａｔａ）などのトウダイグサ科雑草、トゲナシヤエムグラ（Ｇａｌｉｕｍ　ｓｐｕｒｉ
ｕｍ）、ヤエムグラ（Ｇａｌｉｕｍ　ｓｐｕｒｉｕｍ　ｖａｒ．　ｅｃｈｉｎｏｓｐｅｒ
ｍｏｎ）、アカネ（Ｒｕｂｉａ　ａｒｇｙｉ）などのアカネ科雑草、スミレ（Ｖｉｏｌａ
　ｍａｎｄｓｈｕｒｉｃａ）などのスミレ科雑草、アメリカツノクサネム（Ｓｅｓｂａｎ
ｉａ　ｅｘａｌｔａｔａ）、エビスグサ（Ｃａｓｓｉａ　ｏｂｆｕｓｉｔｏｌｉａ）など
のマメ科雑草などの広葉雑草、野性ソルガム（Ｓｏｒｇｈａｍ　ｂｉｃｏｌｏｒ）、オオ
クサキビ（Ｐａｎｉｃｕｍ　ｄｉｃｈｏｔｏｍｉｆｌｏｒｕｍ）、ジョンソングラス（Ｓ
ｏｒｇｈｕｍ　ｈａｌｅｐｅｎｓｅ）、イヌビエ（Ｅｃｈｉｎｏｃｈｌｏａ　ｃｒｕｓ－
ｇａｌｌｉ　ｖａｒ．ｃｒｕｓ－ｇａｌｌｉ）、メヒシバ（Ｄｉｇｉｔａｒｉａ　ｃｉｌ
ｉａｒｉｓ）、カラスムギ（Ａｖｅｎａ　ｆａｔｕａ）、オヒシバ（Ｅｌｅｕｓｉｎｅ　
ｉｎｄｉｃａ）、エノコログサ（Ｓｅｔａｒｉａ　ｖｉｒｉｄｉｓ）、スズメノテッポウ
（Ａｌｏｐｅｃｕｒｕｓ　ａｅｑｕａｌｉｓ）、スズメノカタビラ（Ｐｏａ　ａｎｎｕａ
）などのイネ科雑草、ハマスゲ（Ｃｙｐｅｒｕｓ　ｒｏｔｕｎｄｕｓ）などのカヤツリグ
サ科雑草などが挙げられる。
【００２３】
　さらに、刈り取り跡、休耕畑、樹園地、牧草地、芝生地、線路端、空き地、林業地、あ
るいは農道、畦畔、その他の非農耕地に発生する広範囲の雑草を除草することができる。
【００２４】
　しかも本発明の式（Ｉ）の化合物は、水稲の直播栽培や移植栽培等のどのような栽培方
法でも水稲に対して問題となるような薬害を示さない。
【００２５】
　本発明の式（Ｉ）の化合物は、植物の発芽前及び発芽後のいずれにおいても施用するこ
とができ、さらに、播種前に土壌に混和することもできる。
【００２６】
　本発明の式（Ｉ）の化合物の投薬量は、化合物の種類、対象植物の種類、適用時期、適
用場所、望むべき効果の性質などに応じて広い範囲にわたって変えることができるが、一
応の目安としては、１アール当たりの活性化合物として、約０．０１～１００ｇ、好まし
くは約０．１～１０ｇの範囲内を例示することができる。
【００２７】
　本発明の式（Ｉ）の化合物は、単独で使用することもできるが、通常は常法に従い、式
（Ｉ）の化合物に処方助剤などを配合し、限定されるものではないが、例えば、粉剤、乳
剤、油剤、可溶化剤、サスポエマルション剤、微粒剤、噴霧剤、ＤＬ粉剤、微粒剤Ｆ、細
粒剤Ｆ、粒剤、水和剤、顆粒水和剤、フロアブル剤、ジャンボ剤、錠剤、ペースト剤、油
性懸濁液、水溶剤、液剤、マイクロカプセル剤などの任意の剤型に製剤化して使用するこ
とが好ましい。
【００２８】
　製剤化に使用し得る処方助剤としては、限定されるものではないが、例えば、固体担体
、液体担体、結合剤、増粘剤、界面活性剤、凍結防止剤、防腐剤などが挙げられる。
【００２９】
　固体担体としては、限定されるものではないが、例えば、タルク、ベントナイト、モン
モリロナイト、クレー、カオリン、炭酸カルシウム、炭酸ナトリウム、重曹、芒硝、ゼオ
ライト、澱粉、酸性白土、ケイソウ土、ホワイトカーボン、バーミキュライト、消石灰、
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植物性粉末、アルミナ、活性炭、糖類、ガラス中空体、ケイ砂、硫安、尿素などが挙げら
れる。
【００３０】
　液体担体としては、限定されるものではないが、例えば、炭化水素類（例えば、ケロシ
ン、鉱油など）；芳香族炭化水素類（例えば、トルエン、キシレン、ジメチルナフタレン
、フェニルキシリルエタンなど）；塩素化炭化水素類（例えば、クロロホルム、四塩化炭
素など）；エーテル類（例えば、ジオキサン、テトラヒドロフランなど）；ケトン類（例
えば、アセトン、シクロヘキサノン、イソホロンなど）；エステル類（例えば、酢酸エチ
ル、エチレングリコールアセテート、マレイン酸ジブチルなど）；アルコール類（例えば
、メタノール、ｎ－ヘキサノール、エチレングリコールなど）；極性溶媒類（例えば、Ｎ
，Ｎ－ジメチルホルムアミド、ジメチルスルホキシド、Ｎ－メチルピロリドンなど）；水
などが挙げられる。
【００３１】
　結合剤および増粘剤としては、限定されるものではないが、例えば、デキストリン、カ
ルボキシメチルセルロースのナトリウム塩、ポリカルボン酸系高分子化合物、ポリビニル
ピロリドン、ポリビニルアルコール、リグニンスルホン酸ナトリウム、リグニンスルホン
酸カルシウム、ポリアクリル酸ナトリウム、アラビアガム、アルギン酸ナトリウム、マン
ニトール、ソルビトール、ベントナイト系鉱物質、ポリアクリル酸とその誘導体、ホワイ
トカーボン、天然の糖類誘導体（例えば、キサンタンガム、グアーガム等）等が挙げられ
る。
【００３２】
　界面活性剤としては、限定されるものではないが、例えば、脂肪酸塩、安息香酸塩、ア
ルキルスルホコハク酸塩、ジアルキルスルホコハク酸塩、ポリカルボン酸塩、アルキル硫
酸エステル塩、アルキル硫酸塩、アルキルアリール硫酸塩、アルキルジグリコールエーテ
ル硫酸塩、アルコール硫酸エステル塩、アルキルスルホン酸塩、アルキルアリールスルホ
ン酸塩、アリールスルホン酸塩、リグニンスルホン酸塩、アルキルジフェニルエーテルジ
スルホン酸塩、ポリスチレンスルホン酸塩、アルキルリン酸エステル塩、アルキルアリー
ルリン酸塩、スチリルアリールリン酸塩、ポリオキシエチレンアルキルエーテル硫酸エス
テル塩、ポリオキシエチレンアルキルアリールエーテル硫酸塩、ポリオキシエチレンアル
キルアリールエーテル硫酸エステル塩、ポリオキシエチレンアルキルエーテルリン酸塩、
ポリオキシエチレンアルキルアリールリン酸エステル塩、ナフタレンスルホン酸ホルマリ
ン縮合物の塩等の陰イオン系の界面活性剤およびソルビタン脂肪酸エステル、グリセリン
脂肪酸エステル、脂肪酸ポリグリセライド、脂肪酸アルコールポリグリコールエーテル、
アセチレングリコール、アセチレンアルコール、オキシアルキレンブロックポリマー、ポ
リオキシエチレンアルキルエーテル、ポリオキシエチレンアルキルアリールエーテル、ポ
リオキシエチレンスチリルアリールエーテル、ポリオキシエチレングリコールアルキルエ
ーテル、ポリオキシエチレン脂肪酸エステル、ポリオキシエチレンソルビタン脂肪酸エス
テル、ポリオキシエチレングリセリン脂肪酸エステル、ポリオキシエチレン硬化ヒマシ油
、ポリオキシプロピレン脂肪酸エステル等の非イオン系の界面活性剤が挙げられる。
【００３３】
　凍結防止剤としては、限定されるものではないが、例えば、エチレングリコール、ジエ
チレングリコールおよびプロピレングリコール、グリセリン等が挙げられる。
【００３４】
　防腐剤としては、限定されるものではないが、例えば、安息香酸、安息香酸ナトリウム
、パラオキシ安息香酸メチル、パラオキ安息香酸ブチル、イソプロピルメチルフェノール
、塩化ベンザルコニウム、塩酸クロルヘキシジン、過酸化水素水、グルコン酸クロルヘキ
シジン、サリチル酸、サリチル酸ナトリウム、ジンクピリチオン、ソルビン酸、ソルビン
酸カリウム、デヒドロ酢酸、デヒドロ酢酸ナトリウム、フェノキシエタノール、５－クロ
ロ－２－メチル－４－イソチアゾリン－３－オン、２－メチル－４－イソチアゾリン－３
－オン等のイソチアゾリン誘導体、２－ブロモ－２－ニトロプロパン－１，３－ジオール
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、及びサリチル酸誘導体が挙げられる。
【００３５】
　以上に述べた固体担体、液体担体、結合剤、増粘剤、界面活性剤、凍結防止剤及び防腐
剤を使用目的等に応じて、それぞれ単独で又は適当に組み合わせて使用することができる
。
【００３６】
　本発明の除草剤組成物全体に対する本発明の式（Ｉ）の化合物の配合割合は、必要に応
じて加減することができ特に制限されないが、通常０．０１～９０質量％程度であり、例
えば、粉剤或いは粒剤とする場合は０．１～５０質量％程度が好ましく、より好ましくは
０．５～１０質量％程度であり、乳剤、水和剤或いは顆粒水和剤等とする場合は０．１～
９０質量％程度が好ましく、より好ましくは０．５～５０質量％程度である。
【００３７】
　これらの製剤は、必要に応じて適当な濃度に希釈して植物茎葉、土壌、水田の水面など
に散布するか又は直接施用することによって、各種の用途に供することができる。
以下の実施例により本発明を説明する。
【実施例】
【００３８】
実施例１．Ｎ－（２－クロロエチル）－Ｎ－（１－（３－クロロ－４，５，６，７－テト
ラヒドロピラゾロ［１，５－ａ］ピリジ－２－イル）－４－シアノピラゾール－５－イル
）－２，２，２－トリフルオロアセトアミドの製法（化合物１）
　５℃に冷却した無水酢酸（３３．７ｇ）に蟻酸（１８．４ｇ）をゆっくりと滴下し、６
０℃で２時間攪拌を行った（反応液Ａ）。別途、５－アミノ－１－（３－クロロ－４，５
，６，７－テトラヒドロピラゾロ［１，５－ａ］ピリジン－２－イル）ピラゾール－４－
カルボニトリル（２６．３ｇ）をアセトニトリル（２００ｍｌ）に溶かし、攪拌を行った
。そこへ、先程調整した反応液Ａをゆっくりと滴下し、室温で１日、６０℃で４時間反応
を行った。その後、溶媒を減圧留去し、炭酸カリウム水溶液を用いて中和し、析出した固
体を水で洗浄し、乾燥後Ｎ－（１－（３－クロロ－４，５，６，７－テトラヒドロピラゾ
ロ［１，５－ａ］ピリジン－２－イル）－４－シアノピラゾール－５－イル）ホルムアミ
ド（２８ｇ）を得た。
　得られたＮ－（１－（３－クロロ－４，５，６，７－テトラヒドロピラゾロ［１，５－
ａ］ピリジン－２－イル）－４－シアノピラゾール－５－イル）ホルムアミド（４．４ｇ
）をＮ，Ｎ－ジメチルホルムアミド（１５ｍｌ）に溶かし、炭酸カリウム（２．５ｇ）を
加え、攪拌を行った。そこへ、１－ブロモ－２－クロロエタン（２．６ｇ）をゆっくりと
滴下し、５０℃で６時間反応を行い、反応終了後、反応液に水を加え酢酸エチルで抽出し
た。硫酸ナトリウムで乾燥後、溶媒を減圧濃縮し、粗生成物（５．２ｇ）を得た。
　得られた粗生成物（５．２ｇ）をエタノール（２０ｍｌ）に溶かし、１０％塩酸（５．
５ｇ）を加え、６５℃で３時間攪拌を行った。反応終了後、反応液に水を加え、析出した
固体を濾取し、乾燥後、１－（３－クロロ－４，５，６，７－テトラヒドロピラゾロ［１
，５－ａ］ピリジン－２－イル）－５－（２－クロロエチルアミノ）ピラゾール－４－カ
ルボニトリル（４．５ｇ）を得た。
　１－（３－クロロ－４，５，６，７－テトラヒドロピラゾロ［１，５－ａ］ピリジン－
２－イル）－５－（２－クロロエチルアミノ）ピラゾール－４－カルボニトリル（１．０
ｇ）をアセトニトリル（６ｍｌ）に溶かし、攪拌後、そこへトリフルオロ酢酸無水物（３
．２ｇ）をゆっくりと滴下した。４０℃で４日攪拌し、反応液に飽和炭酸水素ナトリウム
水溶液を加え、酢酸エチルで抽出した。硫酸ナトリウムで乾燥した後、溶媒を減圧留去し
、得られた粗生成物をシリカゲルカラムクロマトグラフィー（ヘキサン／酢酸エチル＝１
：１）で精製し、目的物（０．９ｇ）を得た。
【００３９】
実施例２．Ｎ－（１－（３－クロロ－４，５，６，７－テトラヒドロピラゾロ［１，５－
ａ］ピリジン－２－イル）－４－シアノピラゾール－５－イル）－Ｎ－（２－メトキシエ
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　５－アミノ－１－（３－クロロ－４，５，６，７－テトラヒドロピラゾロ［１，５－ａ
］ピリジン－２－イル）ピラゾール－４－カルボニトリル（４３．１ｇ）をＮ，Ｎ－ジメ
チルホルムアミド（１７０ｍｌ）に溶かし、５５％水素化ナトリウム（８．６ｇ）を加え
、攪拌を行った。発泡が収まったのを確認後、反応液を氷浴で冷やしながら２－ブロモエ
チルメチルエーテル（２５ｇ）をゆっくりと滴下し、滴下終了後６０℃で８時間反応を行
った。反応終了後、反応液に水を加え、析出した固体を酢酸エチルで洗浄し、１－（３－
クロロ－４，５，６，７－テトラヒドロピラゾロ［１，５－ａ］ピリジン－２－イル）－
５－（２－メトキシエチルアミノ）ピラゾール－４－カルボニトリル（３６ｇ）を得た。
　得られた１－（３－クロロ－４，５，６，７－テトラヒドロピラゾロ［１，５－ａ］ピ
リジン－２－イル）－５－（２－メトキシエチルアミノ）ピラゾール－４－カルボニトリ
ル（２０ｇ）にアセトニトリル（６５ｍｌ）を加え、そこへトリフルオロ酢酸無水物（１
４．４ｇ）をゆっくりと滴下した。５０℃で１０時間攪拌し、反応液に飽和炭酸水素ナト
リウム水溶液を加え、酢酸エチルで抽出した。硫酸ナトリウムで乾燥した後、溶媒を減圧
濃縮し、得られた粗生成物を再結晶（酢酸エチル／ヘキサン）により精製し、目的物（２
２．７ｇ）を得た。
【００４０】
　出発材料である式（ＩＩ）はＷＯ９３／１０１００及びＷＯ９４／０８９９９に従い合
成した。
【００４１】
　以下の表に挙げる実施例は上記の方法と同様にして製造したか、または上記の方法と同
様にして得られる。
【００４２】
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【表１】

【００４３】
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【表２】

【００４４】
＜製剤実施例＞
１．粉剤
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　式（Ｉ）の化合物　　　　　　　　　　　　　　　　　　１０重量部
　タルク　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　９０重量部
を混合しハンマーミルで微粉砕することにより得られる。
【００４５】
２．水和剤
　式（Ｉ）の化合物　　　　　　　　　　　　　　　　　　１０重量部
　ポリオキシエチレンアルキルアリールエーテル硫酸塩　　２２．５重量部
　ホワイトカーボン　　　　　　　　　　　　　　　　　　６７．５重量部
を混合し、この混合物をハンマーミルで微粉砕することにより得られる。
【００４６】
３．フロアブル剤
　式（Ｉ）の化合物　　　　　　　　　　　　　　　　　　１０重量部
　ポリオキシエチレンアルキルエーテルリン酸塩　　　　　１０重量部
　ベントナイト　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　５重量部
　エチレングリコール　　　　　　　　　　　　　　　　　　５重量部
　水　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　７０重量部
を混合し、湿式粉砕機を用いて粉砕することによりフロアブル剤が得られる。
【００４７】
４．乳剤
　式（Ｉ）の化合物　　　　　　　　　　　　　　　　　　１５重量部
　エトキシル化ノニルフェノール　　　　　　　　　　　　１０重量部
　シクロヘキサノン　　　　　　　　　　　　　　　　　　７５重量部
を混合することにより乳剤が得られる。
【００４８】
５．粒剤
　式（Ｉ）の化合物　　　　　　　　　　　　　　　　　　　５重量部
　リグニンスルホン酸カルシウム　　　　　　　　　　　　　３重量部
　ポリカルボン酸塩　　　　　　　　　　　　　　　　　　　３重量部
　炭酸カルシウム　　　　　　　　　　　　　　　　　　　８９重量部
を混合し、水を加えて混練後押出し造粒する。その後乾燥、整粒することにより粒剤が得
られる。
【００４９】
＜生物試験実施例＞
１．水田除草試験
　１／１００００アールのポットに水田土壌を充填し、適量の水と化学肥料を加えて混練
し、ノビエ、コナギ及びホタルイの種子を播種し、水深３ｃｍの湛水状態を保った。
　製剤例に準じて調整した表１に示す目的化合物（Ｉ）の水和剤を適量の水で希釈し、ノ
ビエ３．５葉期に２．０葉期のイネを移植し、アール当たり所定の薬量となるようにピペ
ットを用いて滴下処理した。
　そして平均気温３０℃のガラス室で３０日間管理した後に、それらの除草効果を調査し
た。
【００５０】
　除草効果の評価は、無処理区の状態と生育阻害率（％）を比較し、薬害の評価は完全除
草区の状態と生育阻害率（％）を比較して以下の１１段階で示した。
０（指数）：０％～１０％未満（生育抑制率）、
１：１０％以上～２０％未満、
２：２０％以上～３０％未満、
３：３０％以上～４０％未満、
４：４０％以上～５０％未満、
５：５０％以上～６０％未満、
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７：７０％以上～８０％未満、
８：８０％以上～９０％未満、
９：９０％以上～１００％未満、
１０：１００％
【００５１】
　その結果を、表２に示す。
対照剤４．６３（ＷＯ９４／０８９９９記載）
【化３】

対照剤４．９２（ＷＯ９４／０８９９９記載）
【化４】

対照剤４．１８５（ＷＯ９４／０８９９９記載）
【化５】

対照剤４．２３７（ＷＯ９４／０８９９９記載）
【化６】

対照剤４．２３８（ＷＯ９４／０８９９９記載）
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【化７】

【００５２】
【表３】

【００５３】
２．畑作土壌処理試験
　１／６０００アールのポットに畑土壌を充填し、メヒシバ、シロザ、アオビユの種子を
播種して覆土した。
　製剤例に準じて調製した表１に示す式（Ｉ）の化合物の水和剤を所定の薬量になるよう
に水で希釈し、播種後雑草発生前にアール当たり１０リットルの散布水量で各土壌表層に
均一に噴霧処理した。
　そして平均気温３０℃のガラス室で３０日間管理した後に、それらの除草効果を調査し
た。
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　除草効果の評価は、前記試験例１と同様に行った。
　その結果を表３に示す。
【００５４】
【表４】

【００５５】
３．畑作茎葉処理試験
　１／６０００アールのポットに培土を充填し、メヒシバ、シロザ、アオビユ、の種子を
播種して覆土し、平均気温２５℃のガラス室で栽培した。
　メヒシバが１．０～２．０葉期に生育した時期に、製剤例に準じて調製した表１に示す
目的化合物（Ｉ）の水和剤を所定の薬量になるように水で希釈し、アール当たり１５リッ
トルの散布水量で雑草上に均一に噴霧処理した。
　そして平均気温２５℃のガラス室で３週間管理した後に、それらの除草効果を調査した
。
　除草効果の評価は前記試験例１と同様に行った。
　その結果を表４に示す。
【００５６】

【表５】
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【産業上の利用可能性】
【００５７】
　本発明によると、本発明の式（Ｉ）の化合物は望ましくない植物に対して、優れる防除
効果を有することから、有害植物防除剤として有用である。
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