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RESUMO
"FORMULAGCAO DE TRIAZOLES"

Esta invencdo refere-se a misturas de compostos de triazole
e em particular a wutilizacdo de tais misturas em
composicdes ndo cristalizantes. Ela refere-se a misturas
que sdo solucdes concentradas e também a utilizacdo das
solugdes concentradas na forma diluida em &dgua. Além disso,
ela refere-se a utilizacdo de tais misturas para efeitos de
protecdo agricola ou de materiais e a utilizacdo de um
composto de triazole para prevenir ou retardar a

cristalizacdo de um segundo composto de triazole.



DESCRICAO
"FORMULACAO DE TRIAZOLES"

Esta invencdo refere-se a uma solucdo concentrada que
compreende dois compostos de triazole e um solvente
miscivel com agua, em que os dois compostos de triazole sé&o
selecionados de ciproconazol, propiconazol e difenoconazol;
a concentracdo total dos dois compostos de triazole é desde
0,5 a 600 g/L; e a proporcao do peso total dos dois
compostos de triazole relativamente ao peso total de
qualguer solvente imiscivel com &gua é maior do que 2 para
1 e também, desse modo, a utilizacdo das solucodes
concentradas na forma diluida em &gua. Além disso, ela
refere-se a utilizacdo de tais solucgdes concentradas para
efeitos de protecdo agricola ou de materiais e a utilizacéo
de um composto de triazole para prevenir ou retardar a

cristalizacdo de um segundo composto de triazole.

Muitos compostos biologicamente ativos [frequentemente
referidos como ingredientes ativos, por exemplo
ingredientes ativos farmacéuticos ou agroquimicos]

pertencem ao grupo triazole de produtos quimicos.
Fregquentemente sdo utilizadas misturas de compostos de
triazole porque o0s seus espetros de atividade Dbioldbgica
complementam-se uns aos outros. Na utilizacdo, os triazoles
tém de ser frequentemente aplicados via um meio aquoso;
isto pode requerer que uma formulacdo concentrada de um
triazole seja adicionada a um grande volume de &gua, sendo
o 'fator de diluicdo' [isto &, a proporcdo em volume do
concentrado relativamente a 4agua adicional] tipicamente de

1:1 a 1:1000.



As propriedades fisicas dos produtos quimicos de triazole
variam de composto para composto mas invariavelmente os
triazoles sédo s6lidos ou s&do liquidos viscosos a
temperatura ambiente. Alguns triazoles podem existir como
um 6leo viscoso e um sé6lido em equilibrio. Geralmente, os
triazoles tém solubilidades muito baixas em 4gua as
temperaturas as quais s&do utilizados. A solubilidade em
liquidos orgadnicos varia significativamente de triazole

para triazole.

As EP0095242, EP0393746, W096/01054 e DE19648888 referem-se
a certas formulacgcdes gque compreendem mais do que um

composto de triazole.

Os problemas associados a formulacdo de um composto que tem
uma baixa solubilidade em &gua sdo discutidos na WO
03/037084. Uma abordagem consiste em dissolver um
ingrediente ativo insoldivel em &agua num solvente imiscivel
com agua, tal como um hidrocarboneto aromatico, para formar
um concentrado emulsionédvel (EC). Este pode ser conservado
como uma solucdo estédvel e diluido com &agua gquando pronto
para ser utilizado para formar uma emulsdo turva de tamanho
de goticula pequeno. 0Os ingredientes ativos insoluveis em
dgua gque ndo sdo facilmente soltveis em solventes
imisciveis com &gua correntes podem ser dissolvidos num
solvente miscivel com &gua para formar um concentrado
dispersivel (DC) estédvel em armazenagem. O ingrediente
ativo forma uma suspensdo ao ser diluido com Agua.
Concentrados dispersiveis deste tipo sdo descritos, por
exemplo, na WO 92/10937. Estes DCs sdo geralmente
formulacdes de trés componentes, nas gquais um ingrediente
ativo insoltvel em 4&gua s6lido e um dispersante sé&o
solubilizados num solvente miscivel com &gua. Uma gama de
dispersantes é adequada incluindo polimeros de

vinilpirrolidona alquilada, condensados de ¢xido de etileno



6xido de propileno/propileno glicol, produtos de adicdo de
nonilfenol e ¢xido de etileno e varios etoxilatos. Os
solventes misciveis com 4&gua incluem acetonitrilo, vy-
butirolactona, dimetilcetona, dimetilfurano,

dimetilsulféxido, metanol e N-metilpirrolidona.

Uma desvantagem quando se utilizam solventes misciveis com
agua para dissolver ingredientes ativos de baixa
solubilidade em &gua ¢ as mas propriedades de diluicédo da
composicdo DC resultante em 4&gua; de forma frequente o
ingrediente ativo ¢é rapidamente precipitado como cristais
grosseiros que originam problemas de aplicacdo, tais como
blogqueio da seringa, filtro ou bico de pulverizacédo, e
bioeficdcia m& ou incoerente. Para impedir (ou, mais
geralmente, retardar a) cristalizacdo pode ser incorporado
um excesso de emulsionante ou dispersante, tipicamente numa
proporgcdo de 1:1 com o ingrediente ativo, mas esta
proporcdo conduz a concentracdes destes agentes que podem
dar origem a efeitos secundarios indesejéaveis, tais como

problemas de fitotoxicidade.

Este problema de cristalizacdo tem sido observado gquando se
tenta preparar formulacdes SL contendo até mesmo um Unico
ingrediente ativo de triazole [por exemplo, ciproconazol ou
difenoconazol]; estas formulacdes sdo conhecidas como
formulacgdes "solo". Por conseguinte, uma abordagem de
formulacdo que tem sido wutilizada com formulacdes de
triazole [triazole "solo" ou misturas de triazole] consiste
em preparar uma formulacdo concentrada que se baseia nédo sb
num solvente miscivel com &agua mas também num solvente
imiscivel com &gua, estando o solvente imiscivel com &agua
presente de forma a impedir a cristalizacdo dos compostos
de triazole gquando o concentrado de formulacgdo ¢ adicionado

a agua.



0O solvente miscivel com &gua protege o concentrado de
formulacdo contra a cristalizacdo a temperatura baixa
durante a armazenagem [por exemplo, abaixo de 5 °C] mas
quando o concentrado ¢é adicionado a é&gua, ©o solvente
miscivel com &gua desloca-se para a fase agquosa e, por
conseguinte, o solvente imiscivel com &gua, gque permanece
com o triazole, é necessédrio para prevenir ou retardar a
cristalizacdo do triazole apds diluicdo do concentrado em
agua. A ©presenca de solvente imiscivel com 4agua no
concentrado de formulacdo limita o espaco disponivel para o
solvente polar miscivel com agua, © qual, por sua vez, tem
um impacto na concentracdo méxima de triazole gue pode

estar presente no concentrado de formulacédo.

Surpreendentemente, 0s problemas de cristalizacéo
discutidos acima foram agora superados sem se depender de
um solvente imiscivel com Adgua [ou utilizando apenas niveis
baixos de solvente imiscivel com &gua] e desenvolvendo um
sistema de formulacdo que, apesar de ndo ser apropriado
para um Unico ingrediente ativo de triazole, funciona porém
com sucesso para uma mistura de triazoles devido a

interacdo entre os ingredientes ativos de triazole.

Assim, de acordo com a presente invencdo ¢ proporcionada
uma solucdo concentrada que compreende dois compostos de
triazole e um solvente miscivel com &gua, em que os dois
compostos de triazole s&do selecionados de ciproconazol,
propiconazol e difenoconazol; a concentracdo total dos dois
compostos de triazole ¢é desde 0,5 a 600 g/L; e a proporcdo
do peso total dos compostos de triazole relativamente ao
peso total de solvente imiscivel com adgua é€ maior do que 2
para 1. De modo adequado, esta proporcdo é maior do que
5:1; de modo mais adequado é maior do que 10:1; e de modo

ainda mais adequado é maior do que 20:1. De um modo muito



adequado o termo significa que a composicdo ndo compreende

qualgquer solvente imiscivel com agua.

A interacdo entre triazoles pode ser descrita como tendo o

efeito de qgue embora sejam necessirios 'x' gramas de um

solvente imiscivel com &gua, 'S', para ©preparar uma
"formulacdo solo" de 'X' gramas de triazole 'A'; e sejam
necesséarios 'y' gramas de um solvente imiscivel com &gua,

'S', para preparar uma "formulacdo solo" de 'Y' gramas de
triazole 'B', surpreendentemente, qgquando & preparada uma
"formulacdo de mistura"™ que compreende 'X' gramas de
triazole 'A' e 'Y' gramas de triazole 'B', a quantidade de
solvente imiscivel com agua, 'st, necesséario é

significativamente inferior a 'x + y' gramas.

A solucdo concentrada da presente invencédo pode ser diluida
em Agua antes da utilizacdo. Uma 'diluicdo' tipica em &gua
pode envolver um litro de concentrado de formulacéo

adicionado a desde 1 até 1000 litros de &gua.

Na solucdo concentrada de acordo <com a invencdo a
quantidade total de triazoles ¢ desde 0,5 a 600 g/L, mais
geralmente desde 10 a 500 g/L, e tipicamente desde 200 a
450 g/L.

Ainda num outro aspeto da invencdo ¢é proporcionada a
utilizacdo da solucdo concentrada como aqui descrita para a
protecéo de materiais industriais [referidos como
"materiais de protecdo"]. De modo adequado, o material
industrial a ser protegido ¢é selecionado do grupo que
consiste em: madeira; pléstico; compdsito de madeira e

pléastico; tinta; papel; e painéis prensados.

0 termo "Material Industrial"™ inclui 0s materiais

utilizados em construcdo e semelhantes. Por exemplo,



Material Industrial pode ser madeira de estrutura, portas,
armarios, unidades de armazenagem, tapetes, particularmente
tapetes de fibra natural tais como 1l& e Jjuta, pléasticos,
madeira (incluindo madeira processada) e compdsito de

madeira e pléastico.

Numa forma de realizacdo particular o Material Industrial é
um revestimento. "Revestimento" inclui composicbes
aplicadas a um substrato, por exemplo, tintas, corantes,

vernizes, lacas, primarios, revestimentos semibrilhantes,

revestimentos brilhantes, revestimentos protetores,
acabamentos, revestimentos antimanchas, selantes de
penetracdo para substratos porosos, betao, marmore,

revestimentos elastoméricos, méastiques, vedantes, selantes,
revestimentos de ©placas e ©painéis, revestimentos de
transporte, revestimentos de mobilidrio, revestimentos de
bobinas, revestimentos de pontes e depdsitos, tintas de
marcacdo de superficie, revestimentos e tratamentos de
couro, revestimentos de tratamento de pavimentos,
revestimentos de papel, revestimentos de cuidado pessoal
[tal como para cabelo, pele ou unhas], revestimentos de
téxteis tecidos e ndo-tecidos, ©pastas de corante de
pigmentos, revestimentos de adesivos [talis como, por
exemplo, adesivos sensiveis a pressdo e adesivos de

laminacdo a huimido ou a seco] e argamassas.

De modo adequado "revestimento" significa tinta, verniz,

corante, laca ou argamassa; de modo mais adequado
"revestimento" é uma laca ou alternativamente
"revestimento" pode significar tinta. Tinta pode

compreender, por exemplo, um material filmogéneo e um
veiculo (cujo veiculo pode ser &gua e/ou um solvente

orgénico) e opcionalmente um pigmento.



Além disto, "Material Industrial"” inclui adesivos,
selantes, materiais de Jjuncdo, Jjuntas e material de
isolamento. Numa forma de realizacdo particular "Material
Industrial™ significa madeira de estrutura. Numa outra
forma de realizacdo "Material Industrial" significa madeira
processada. Numa outra forma de realizacdo '"Material

Industrial" significa pléastico.

Plasticos incluem polimeros e copolimeros pléasticos,
incluindo: acrilonitrilo-butadieno-estireno, borracha de
butilo, resinas epdxi, fluoropolimeros, isopreno, nylons,
polietileno, poliuretano, polipropileno, poli(cloreto de
vinilo), poliestireno, policarbonato, poli (fluoreto de
vinilideno), ©poliacrilato, poli(metacrilato de metilo),
poliuretano, polibutileno, poli(tereftalato de butileno),
poliéter sulfona, poli(6éxido de fenileno), poli(éter de
fenileno), poli(sulfureto de fenileno), poliftalamida,
polissulfona, poliéster, silicone, Dborracha de estireno-
butadieno e combinac¢des de polimeros. Numa outra forma de
realizacdo "Material Industrial"™ significa poli(cloreto de
vinilo) (PVC). Numa outra forma de realizacdo "Material
Industrial”™ significa poliuretano (PU). Numa outra forma de
realizacdo "Material Industrial" significa compdsito de
madeira e plastico (WPC). O compdsito de madeira e pléstico
¢ um material que ¢é bem conhecido na técnica. Uma revisédo
sobre WPCs pode ser encontrada na seguinte publicacdo -
Craig Clemons - Forrest Products Journal. June 2002 Vol 52.

N.° 6. pp 10-18.

"Madeira" ¢é para ser entendido como incluindo madeira e
produtos de madeira, por exemplo: produtos derivados de
madeira, madeira de construcdo, contraplacado, painel de
particulas, aglomerado de particulas laminadas, vigas
laminadas, painel de ©particulas orientadas, painel de

fibras duro, painel de ©particulas, madeira tropical,



madeira de estrutura, vigas de madeira, travessas de
caminhos de ferro, componentes de pontes, pontdes, veiculos
feitos de madeira, caixas, paletes, contentores, postes
telegraficos, cercas de madeira, esteios de madeira,
janelas e portas feitas de madeira, contraplacado, painel
de particulas, obra de marcenaria, ou produtos de madeira
que sdo utilizados, de maneira geral, para a construcdo de
casas ou pavimentos, na construcdo de obras de carpintaria
ou produtos de madeira que sdo geralmente utilizados na
construcéio de casas incluindo madeira processada,

construcdo e carpintaria.

"Material Industrial" inclui também lubrificantes de
arrefecimento e sistemas de arrefecimento e aquecimento,
sistemas de ventilacdo e ar condicionado e ©partes de
plantas de producdo, por exemplo circuitos de agua de

arrefecimento.

"Material Industrial"”™ inclui também painéis prensados tais
como painéis prensados a base de gesso. Sdo ainda
divulgados "Materiais Industriais"™ gque compreendem uma
composicdo como aqui descrita. 0s referidos Materiais
Industriais sdo selecionados do grupo gque consiste em:
madeira; plastico; compdsito de madeira e pléstico; tinta;
papel; e painéis prensados. Numa forma de realizacédo
particular os referidos Materiais Industriais compreendem

madeira.

Os exemplos de maneiras através das gquais um fungo ou
Material Industrial pode ser tratado com um fungicida de
acordo com a invencdo sdo: inclusdo do referido fungicida
no préprio Material Industrial, absorcdo, impregnacéao,
tratamento (em sistemas fechados de pressdo ou vacuo) do
referido material com o referido fungicida, imers&o ou

impregnacdo do material de construcdo, ou revestimento do



material de construcdo, por exemplo, por revestimento em
cortina, aplicacéo com rolo, trincha, pulverizacéao,

atomizacdo, polvilhac&do, dispersdo ou derramamento.

Qualquer solvente polar miscivel com &gua Jgue possa
dissolver os dois ou mais triazoles pode ser utilizado na
invencdo. 0s solventes adequados incluem y-butirolactona,
adlcool tetra-hidrofurfurilico, N-metilpirrolidona,
dimetilsulféxido, N,N-dimetilformamida, propileno glicol e
lactato de etilo. Os solventes misciveis com Agua
preferidos s&do y-butirolactona, lactato de etilo, propileno
glicol e &lcool tetra-hidrofurfurilico, e um solvente
particularmente preferido é &alcool tetra-hidrofurfurilico.
Podem ser também utilizadas misturas de solventes polares
misciveis com &gua. A quantidade de solvente utilizada é
suficiente para trazer a solucdo total até ao volume final

necessario do concentrado de formulacéo.

Embora ndo seja essencial, as composicdes da presente
invencdo podem incluir outros aditivos, por exemplo,
polimero estabilizantes ou agentes anti-sedimentacdo para
melhorar a diluicdo. Os exemplos de estabilizantes ou
agentes anti-sedimentacéo adequados incluem polimeros
soltiveis em 4gua e insoltveis em Agua tais como
etilcelulose, caseina, hidroxipropilcelulose, Avicel™ CL-
611 (com base em celulose microcristalina), Agrimer™ VEMA
AN-216 (um copolimero de éter vinilico e maleico anidrido,
PM 55 000 a 80 000 Dalton), NU-FILM-P™ (poli-l-p-menteno) e
Kelzan™ (uma goma xantana) . Tais aditivos séo
convenientemente utilizados em quantidades até 5 g/L, por
exemplo 1 a 4 g/L, tipicamente 2,5 g/L, dependendo da sua
solubilidade no solvente polar miscivel com agua utilizado.

Por exemplo, a quantidade maxima de Avicel CL-611 e Kelzan
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que pode ser dissolvida num concentrado baseado em N-

metilpirrolidona é de cerca de 1 g/L.

A composicdo pode conter também emulsionantes para ajudar a
dispersdo dos ingredientes ativos insoluveis em 4&gua na
dgua. Os emulsionantes podem ser selecionados daqueles
geralmente utilizados na técnica e podem ser ndo idnicos,
anidénicos ou misturas dos mesmos. Os exemplos de
emulsionantes nédo idénicos adequados incluem etoxilatos de
6leo de ricino, <copolimeros de Dbloco, etoxilatos de
alquilfenol, etoxilatos de alcool, etoxilatos de
triestirilfenol, ésteres de sorbitano e seus derivados de
etoxilatos, etoxilatos de &cidos gordos e poliglicosideos
de algquilo. Os exemplos de emulsionantes anidnicos incluem
sais de é4cido alquilbenzenossulfénico, sais de A&cido
alquilsulfossuccinico, etoxilatos de ésteres de fosfato de

alquilarilo e etoxilatos de ésteres de fosfato de alcoois.

Uma solucdo fungicida aquosa pode ser aplicada por
pulverizacdo, ou por qualquer outra técnica conhecida, no

local que requer tratamento.

Assim, num outro aspeto da presente invencéao, é
proporcionada a utilizacdo da solugdo concentrada de acordo
com a 1invencdo para combater ou controlar uma doenca
agricola, a qual compreende a aplicacdo a doenca ou a um
l6écus da doenca, de uma quantidade fungicidamente eficaz da
prépria solucdo concentrada ou de uma combinacdo da solucédo

concentrada e &gua.

A vantagem das solucdes fungicidas concentradas da presente
invencdo é que podem produzir particulas submicrométricas
essencialmente monodispersas por diluicdo em &Agua gue sé&o
estédveis ao crescimento subsequente durante pelo menos 24

horas.
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As composicdes da presente invencdo podem incluir também um

outro fungicida, tal como clortalonil.

A invencdo ¢é ilustrada por referéncia, mas ndo é limitada
pelo seguinte exemplo. No Exemplo s&o wutilizadas as

seguintes abreviaturas:

NMP = N-metilpirrolidona THFA = dlcool tetra-

hidrofurfurilico

A NMP e THFA sdo ambos solventes misciveis com agua;
OCTASOLV™ (acetato de 2-etil-hexilo) ¢ um solvente
imiscivel com agua; GENAPOL™OQO 100, NANSA™EVM 63/B,
EMULSOGEN™EL360 e SOPROPHORT™SU s&do, cada, emulsionantes;
FOAM BLAST™ 281 & um agente antiespuma; e LUVITEC™K-30 & um

coloide protetor.

EXEMPIO 1

Este exemplo demonstra que, apesar da auséncia de um
solvente imiscivel com  A&gua, podem ser preparadas

composicdes nao cristalizantes que compreendem  dois

compostos de triazole, ainda que as composicdes
correspondentes com um unico triazole apresentem
cristalizacéo.

A  Tabela 1 proporciona formulagcdes para 10 amostras
[referidas como amostras A a J]. Cada amostra foi preparada
misturando os ingredientes individuais em conjunto e, em
seguida, aquecendo ligeiramente e agitando a mistura até
ser preparada uma solucdo uniforme, que foi em seguida
deixada arrefecer até a temperatura ambiente. Cada amostra
foi em seguida avaliada para gqualquer comportamento de

cristalizacdo da seguinte maneira:
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Foi preparada uma diluicdo a 1% [em volume] adicionando
1 mL da amostra a 100 mL de Agua Dura Padrido A ou D numa
proveta de 100 mL com rolha. A amostra diluida foi em
seguida deixada em repouso a temperatura ambiente e
examinada quanto a presenca de sedimento cristalino 24
horas apds preparacdo. A tabela mostra se cada amostra
produziu, ou ndo, cristais quando foi diluida em &agua [e se

era esperada, ou ndo, qualquer cristalizacédo].

Discussédo de resultados:

As amostras de referéncia A e B contém um solvente miscivel
com &agua € uma concentracdo alta de um solvente imiscivel
com agua. Como esperado, nenhuma amostra produziu cristais

quando diluida em &agua.

Em contrapartida, as amostras C, D, E e H sd&o muito
semelhantes as amostras A e B mas, ao contradrio de A e B,
n&o contém qualqgquer solvente imiscivel com agua.
Surpreendentemente, apesar da omissdo de um solvente
imiscivel com &gua, estas amostras também ndo produziram

cristais quando diluidas em &agua.

As amostras de referéncia F, G, I e J sdo composicdes
'solo' [isto é, elas contém, cada, apenas um composto de
triazole, em vez dos dois compostos de triazole]. A amostra
G ¢é essencialmente a amostra A mas com um triazole
[propiconazol] retirado. Do mesmo modo, a amostra I é a
amostra E mas com ciproconazol retirado, enquanto a amostra
J é a amostra E mas com difenoconazol retirado. A amostra F
tem a mesma formulacdo bésica das amostras C, D e E mas a
concentracdo do seu Unico triazole ¢é significativamente
inferior a concentracdo total dos triazoles Jjuntos nas

amostras C, D e E.
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A presente invencéo é demonstrada pelo facto das
composigcdes solo F, G, I e J terem todas problemas de
cristalizacdo enquanto as composicdes de mistura C, D, E e

H ndo cristalizam.

Tabela 1 (*exemplos de referéncia)

Amostra: A* B* (o] D E F* G* H I* J*
Ingrediente
[concentracédo
em g/L]
Ciproconazol 160 80 160 80 150 240 160 160 - 150
Propiconazol 250 250 250 250 - - - 250 - -
Difenoconazol - - - - 250 - - - 250 -
OCTASOLV até llaté 1 - - - - até 1 - - -
(acetato de 2-|litro|litro litro
etil-hexilo)
NMP 100 100 - - - - 100 até 1 - -
litro

GENAPOL O 100 60 60 - - - - 60 60 - -
NANSA EVM 63/B| 50 50 21 21 21 21 50 50 21 21
EMULSOGEN 70 70 63 63 63 63 70 70 63 63
EL360
SOPROPHORBSU - - 126 126 126 126 - - 126 126
THFA - - até 1llaté l]até 1l]laté 1 - - até 1llaté 1

litro|litro|litro|litro litro|litro
FOAM BLAST 281 - - 1 1 1 1 - - - -
LUVITEC K-30 - - 2 2 2 2 - - - -
Qualquer Nao Néo N&o Néo N&o Sim Ndo - N&o Sim Sim
cristalizacéo apbds 24
apds diluicéo horas
em agua? [Sim -

apds 2
semanas] .

Era esperada Nao Nédo Sim Sim Sim Sim N&o Sim Sim Sim
cristalizacdo?
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REIVINDICACOES

. Solucdo concentrada que compreende dois compostos de
triazole e um solvente miscivel com &gua em que O0sS
dois compostos de triazole sdo selecionados de
ciproconazol, propiconazol e difenoconazol; a
concentracdo total dos dois compostos de triazole é
desde 0,5 a 600 g/L; e a proporcdo do peso total dos
dois compostos de triazole relativamente ao peso total
de qualguer solvente imiscivel com agua é maior do que

2 para 1.

. Solugdo de acordo com a reivindicacdo 1 em gque a
concentracdo total dos dois compostos de triazole é

desde 10 a 500 g/L.

. Solucdo de acordo com a reivindicacdo 2 em dque a
concentracdo total dos dois compostos de triazole é

desde 200 a 450 g/L.

. Solucdo de acordo com a reivindicacdo 1, 2 ou 3 em que
0 solvente miscivel com &gua € y-butirolactona, &lcool
tetra-hidrofurfurilico, N-metilpirrolidona,
dimetilsulfdéxido, N,N-dimetilformamida, propileno
glicol ou lactato de etilo; ou é uma mistura de

quaisquer destes solventes.

. Solucdo de acordo com a reivindicacdo 4 em gque O
solvente miscivel com agua é dlcool tetra-

hidrofurfurilico.

. Solugdo como reivindicada em qualgquer uma das

reivindicacdes anteriores em que a proporcdo do peso



total dos dois compostos de triazole relativamente ao
peso total de gualgquer solvente imiscivel com &gua é

maior do que 5 para 1.

7. Solucdo como reivindicada na reivindicacdo 6 em que a

proporcdo é maior do que 10 para 1.

8. Solucdo como reivindicada na reivindicacdo 7 em que a

proporcdo é maior do que 20 para 1.
9. Solucéo como reivindicada em qualgquer uma das

reivindicacdes 1 a 5 em que a solucdo ndo compreende

qualgquer solvente imiscivel com &agua.

Lisboa, 25 de janeiro de 2016
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