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ABREGE

L’invention concerne une formulation aqueuse comprenant entre 0,1 et 50% en

poids d'une composition lipophile, ladite formulation comprenant en outre :
- entre 0,1 et 10% en poids d’'un composant homogenéisant comprenant
au moins de la cellulose microcristalline ;
- entre 0,01 et 2% en poids d’'une argile ;

- le complement en eau.
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FORMULATION AQUEUSE COMPRENANT UNE COMPOSITION LIPOPHILE

L'invention concerne une formulation agueuse comprenant entre 0,1 et 50% en
poids d’'une composition lipophile, par exemple une huile essentielle ou un

melange d'huiles essentielles.

Elle s'appligue notamment a une formulation aqueuse a usage cosmetique
et/ou pharmaceutique, la composition lipophile, par exemple une huile
essentielle ou un mélange d’huiles essentielles, préesentant alors des proprietes
correspondant a leffet cosmétigue et/ou pharmaceutique recherche, par
exemple une fonction répulsive pour des animaux nuisibles, une fonction
thérapeutique et/ou prophylactique, par exemple une fonction apaisante
destinée a soulager les piglres ou morsures d’animaux nuisibles, une fonction
anti bralures, une fonction cicatrisante, une fonction relaxante ou une fonction
anti-inflammatoire, ou encore une fonction de bien-étre comme une fonction
parfumante, une fonction déodorante, une fonction biocide, une fonction

bactéricide ou une fonction fongicide.

De telles formulations sont généralement destinées a étre utilisees soit par
application directe sur la peau d’un sujet, soit de maniere indirecte dans l'air ou
sur d’'autres surfaces, par exemple au moyen d'un pulverisateur, d'un

applicateur a bille ou d’autres modes d'application.

L'eau et les compositions lipophiles étant des liquides non miscibles, il est
connu d’utiliser des agents émulsifiants, notamment synthétiques, pour assurer

la stabilité de leur mélange, d’autant plus lorsque la concentration en

composition lipophile est importante.

Toutefois, la nature synthétique de ces agents émulsifiants pose probleme,
notamment dans le cadre d’'une utilisation cosmétique et/ou pharmaceutique de

la formulation. En effet, leur présence dans la formulation peut altérer les
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propriéetes de la composition lipophile, notamment les proprietes parfumantes,
mais egalement provoguer des réactions cutanees indesirables, notamment

des irritations ou des allergies, chez certains sujets.

Pour pallier ces inconvénients, on connait du document JP-S55/162710 une
formulation aqueuse a usage cosmetique comprenant de eau et une forte
concentration (jusqu'a 85% en poids) en huile(s), ainsi qu'un melange
homogeénéisant comprenant notamment de la cellulose microcristalline,
eventuellement complétée avec un polymére soluble dans I'eau, par exemple a
base de carboxymethylcellulose, pour Ilimiter le plus possible ['utilisation

d’agents émulsifiants synthétiques.

Toutefois, cette formulation ne donne pas entiere satisfaction, en ce qu'elle ne
permet pas de stabiliser compléetement le mélange eau-huile(s). De ce fait, la
formulation peut, au bout d'un certain temps, présenter un déphasage entre
'eau et la(les) huile(s), ce qui peut entrainer des problemes de répartition de
'élément actif formé par la(les)dite(s) huile(s) au sein du contenant de ladite
formulation et/ou sur la partie du corps du sujet sur laquelle ladite formulation

est appliquée, et ainsi nuire a 'efficacité de ladite formulation.

Pour améliorer la stabilité, notamment dans le temps, d'une formulation
aqueuse comprenant une forte concentration en huile(s), le document
FR-2 974 312 propose d’'ajouter a une telle formulation des nanocristaux de

cellulose, mais cette solution s’avere relativement complexe a mettre en ceuvre.

Par ailleurs, on connait du document EP-1 699 429 une formulation aqueuse a
usage cosmétique comprenant de l'eau et une forte concentration (au moins
30% en poids) en composition lipophile a base d’huile(s) parfumée(s),
notamment une (des) huile(s) essentielle(s), ainsi qu'une petite quantite (entre
0,1 et 4% en poids) dun dérivé de cellulose, notamment Ile

carboxymethylcellulose et/ou d’'une argile, notamment de la bentonite.
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Toutefois, dans ce document, l'ajout de bentonite et/ou du derive de cellulose
vise principalement a épaissir la formulation, alors que la stabilisation de la
formulation aqueuse est obtenue par I'ajout d’'un agent emulsifiant. Par alilleurs,
la quantité d'agent épaississant rend la formulation difficile a appliquer,

notamment au moyen d'un pulverisateur.

L'invention vise a perfectionner l'art antérieur en proposant notamment une
formulation aqueuse comprenant de leau et une forte concentration en
composition lipophile, dans laquelle le mélange eau-composition lipophile
présente une homogénéité et une stabilité dans le temps amélioréees tout en
étant facile a appliquer, notamment a faide d’un pulverisateur ou dun
applicateur a bille, sur la peau d’'un sujet, ladite formulation etant en outre facile

a fabriquer.

A cet effet, l'invention propose une formulation agueuse comprenant entre 0,1
et 50% en poids d’'une composition lipophile, ladite formulation comprenant en
outre :
- entre 0,1 et 10% en poids d’'un composant homogenéeisant comprenant
au moins de la cellulose microcristalline ;
- entre 0,01 et 2% en poids d'une argile ;

- |le complément en eau.

D’autres particularités et avantages de [linvention apparaitront dans la

description qui suit de différents modes de réalisation particuliers.

L’invention concerne une formulation comprenant entre 0,1% et 50% en poids
d’une composition lipophile, ladite composition lipophile comprenant notamment
au moins une huile, et plus particulierement une huile essentielle ou un
mélange d’huiles essentielles. En particulier, linvention concerne une

formulation comprenant une forte concentration, notamment plus de 20% en

poids, d’une composition lipophile.
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L'invention s’applique notamment a une formulation aqueuse a usage
cosmeétique et/ou pharmaceutique, la composition lipophile présentant alors des

propriétés correspondant a I'effet cosmétique et/ou pharmaceutique recherche.

En particulier, la composition lipophile peut présenter une fonction repulsive
pour des animaux nuisibles. A cet effet, la composition lipophile peut par
exemple comprendre du p-menthane-3,8-diol (PMD), qui est un ingredient
naturel particulierement efficace pour repousser les insectes hematophages
piqueurs ou mordeurs tels que les moustiques ou les tiques. Selon une
réalisation, au moins 10%, et notamment plus de 40%, en poids de PMD sont

présents dans la composition lipophile.

A titre d’exemple, la composition lipophile peut comprendre de I'huile essentielle
dérivée d’'eucalyptus citronné ou de citronnelle, telle que par exemple les huiles
essentielles commercialisées sous les marques Citrepel® et Citriodiol®, de
telles huiles constituant des sources naturelles connues de p-menthane-3,8-
diol.

La composition lipophile peut également présenter dautres fonctions,
notamment des fonctions thérapeutiques et/ou prophylactiques comme des
fonctions apaisantes destinées a soulager les piqires ou morsures d'animaux
nuisibles, des fonctions anti-brlilures, cicatrisantes, relaxantes ou anti-
inflammatoire, ou encore des fonctions de bien-étre comme des fonctions

parfumantes, déodorantes, biocides, bactéricides ou fongicides.

La formulation aqueuse comprend en outre entre 0,1 et 10% en poids, et
notamment entre 0,1 et 2% en poids, d'un composant homogeéneisant

comprenant au moins de la cellulose microcristalline, afin d’ameéliorer la

répartition de la composition lipophile dans |'eau.
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En particulier, la cellulose microcristalline est un ingredient d'origine naturelle,
notamment issue du bois, qui est organisee en faisceaux a l'échelle
macroscopique. Par ailleurs, elle est insoluble dans l'eau, et forme un gel en
generant des liaisons solide-solide entre I'eau et la composition lipophile lors de

son ajout a la formulation aqueuse.

Selon un mode de réalisation, le composant homogeneisant comprend en outre
de la carboxymethyicellulose, de la gomme xanthane, ou un melange de ces
composes, la gomme xanthane presentant notamment des proprietés
epaississantes et géliflantes. En particulier, la cellulose microcristalline peut
étre co-processee avec la carboxymethylcellulose et/ou avec la gomme

xanthane lors de la fabrication du composant homogenéisant.

De facon particuliérement avantageuse, le composant homogenéisant
comprend un mélange de cellulose microcristaline avec de |la
carboxymeéthylcellulose et/ou de la gomme xanthane, ledit mélange comprenant
notamment entre 75 et 95% en poids de cellulose microcristalline et entre 5 et

25% en poids de carboxymeéthylcellulose et/ou de gomme xanthane.

En outre, la formulation agueuse comprend entre 0,01 et 2% en poids,
notamment moins de 1% en poids, et plus particulierement moins de 0,5% en
poids, d'une argile, afin de stabiliser dans le temps le mélange eau-composition
lipophile, et ainsi d'éviter le déphasage et les problemes d’homogeneite et de
répartition de la composition lipophile qui peuvent en decouler, notamment
durant 'application de ladite formulation sur la peau d’'un sujet. Par allleurs, la
faible quantité d’argile permet de limiter 'épaississement de la formulation, et
ainsi faciliter son application, notamment au moyen d’un pulvérisateur standard

ou d’'un applicateur a bille.

En particulier, largile peut comprendre une smectite, notamment en

comprenant de la bentonite, ou d’autres familles d’argiles telles que la kaolinite,



10

19

20

25

30

CA 02953772 2017-01-04

6

'illite, la chlorite, la vermiculite, la sépiolite ou [attapulgite. De facgon
avantageuse, l'argile peut comprendre de la bentonite avec une pureté proche
de 100% en masse, et contenant moins de 10% en poids de silice cristalline

totale.

La formulation aqueuse peut comprendre en outre d'autres ingredients,

notamment pour lui conférer des propriétés supplementaires.

Ainsi, la formulation aqueuse peut comprendre entre 0,1 et 50%, notamment
entre 5 et 20%, en poids d'une composition parfumante. En particulier, a
composition parfumante peut comprendre une huile essentielle ou un melange
d’huiles essentielles, ou d’autres ingrédients notamment extraits d’huiles

essentielles, comme des esters ou des terpenes.

Par exemple, la composition parfumante peut étre a base d’lceberg 57656® ou
RS57656®.

Par ailleurs, la formulation peut également comprendre :

- moins de 20% en poids d'un agent conservateur, par exemple une
quantité comprise entre 0,4 de 5% en poids d'alcool de phenéthyle
d’'origine naturelle ;

- moins de 10% en poids d'un agent antioxydant, par exemple une
quantité inférieure a 1% en poids de vitamine E ;

- moins de 2% en poids d’'un agent rectificateur de pH, notamment a base
d’acide citrique, pour ajuster le pH de ladite formulation sur une plage
comprise entre 3 et 7, préférablement proche du pH de la peau ;

- entre 3 et 50%, notamment moins de 10%, en poids d’un ou de plusieurs
solvants, le(s)dit(s) solvant(s) étant non assimilable(s) a des composants
lipophiles ou & des agents tensioactifs, et notamment choisi(s) parmi les

alcools, les acides et/ou les sels d’acide. En particulier, le(s) solvant(s)

peut (peuvent) étre choisi(s) parmi [I'éthanol, [lisopropanol, Ie
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methylenediol, I'éthylene glycol, le propanediol, le glycerol, le butanediol,

le pentanol, l'isopentyldiol, I'hnexanol, 'hexanediol et le benzanediol.

Enfin, quelle que soit la composition de la formulation aqueuse, notamment en
ce qui concerne les quantités de composition lipophile, de mélange
homogeénéisant, d’argile, et des autres ingrédients possibles, ladite formulation

comprend le complément a 100% en eau, notamment de I'eau deminéralisee.

En particulier, la formulation aqueuse peut étre fabriquee suivant un procede
simple, qui prévoit les étapes suivantes

- mélange de la composition lipophile, du composant homogenéisant, de
'argile et des éventuels agents parfumants, conservateurs, antioxydant
et/ou rectificateur de pH ;

- agitation mécanique dudit mélange, notamment au moyen d'un rotor-
stator fonctionnant a une vitesse de 3000 tours/min, pendant une duree
d’environ 10 minutes ;

- mise au repos de la formulation obtenue, pendant une durée comprise

entre 10 et 30 minutes.

Par ailleurs, si la formulation aqueuse a obtenir comprend également un
solvant, le procédé de fabrication peut prévoir, apres la mise au repos
susmentionnée, les étapes supplémentaires suivantes :
- ajout dudit solvant a ladite formulation ; et
- agitation mécanique de ladite formulation, notamment au moyen d'un
rotor-stator fonctionnant a une vitesse de 3000 tours/min, pendant une

durée d’environ 5 minutes.

Exemples

Au cours d’'une procédure de tests menée en laboratoire, neuf échantillons de

formulations aqueuses ont été préparés, notamment suivant un proceae tel que
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ci-dessus, et lesdits échantillons comprenaient tous de Ieau

déminéralisée, ainsi que

26% en poids d'une huile essentielle d’eucalyptus citronné de type
Citrepel® ;

13% en poids d’une composition parfumante de type Iceberg 57656® ;
3,5% en poids de glyceérol ;

0,25% en poids de vitamine E, commercialisée sous la marque
Bioxan® ;

jusqu’a 0,02% en poids d’acide citrique.

Par ailleurs, chacun de ces échantillons comprenait :

pour les échantillons 1, correspondant a des échantillons test de la
formulation proposee par l'invention :

o échantillon 1a: 1% en poids de cellulose microcristalline et 0,2%
en poids de bentonite ;

o échantillon 1b :1% en poids d’'un mélange homogenéisant a base
de cellulose microcristalline co-processée avec de |la
carboxyméthyicellulose et 0,2% en poids de bentonite, ledit
mélange homogénéisant comprenant environ 85% en poids de
cellulose microcristalline et environ 15% en poids de
carboxymeéthylcellulose ;

pour I'échantillon 2 : 0,2% en poids de bentonite ;

pour I'échantillon 3: 1% en poids d’'un melange homogéneéisant a base
de cellulose microcristalline et de carboxymeéthylcellulose ;

pour I'échantillon 4 : 1% en poids de gomme xanthane et 0,2% en poids
de bentonite ;

pour I'échantillon 5 : 1% en poids de carboxymeéthylcellulose ;

pour I'échantillon 6 : 1% en poids de carboxymethylceliulose et 0,2% en
poids de bentonite ;

pour I'échantillon 7 : 1% en poids d’un mélange homogeéneisant a base

de cellulose microcristalline et de gomme xanthane ;
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- pour I'echantillon 8 : 11% en poids d'un melange homogéneisant a base
de cellulose microcristalline et de carboxymethyiceliulose et 2,5% en
poids de bentonite, ledit mélange homogénéisant comprenant environ
85% en poids de cellulose microcristalline et environ 15% en poids de

carboxymeéthylcelluiose.

Ensuite, ces neuf échantillons ont tous émis soumis a des tests d’efficacité pour
evaluer respectivement leur stabilité dans le temps, notamment par un test de

dephasage a 54°C pendant 24H, et leur distribution par pulverisation.

A la suite de ces tests, les résultats obtenus étaient les suivants :
- s’agissant du test de déphasage, seul les echantillons test 1a, 1b
presentait des résultats satisfaisants ;
- s’agissant du test de distribution par pulvérisation, seuls les eéchantilions

1a, 1b, 2 et 3 présentalent des résultats satisfaisants.

Ainsi, ces tests ont permis de démontrer, du fait des bons resultats obtenus par
les échantillons test 1a, 1b, l'efficacité de l'ajout simultane de bentonite et d'un
melange homogenéisant a base de cellulose microcristalline, et ce dans des
quantités appropriées, pour garantir a la fois la stabilite dans le temps et une
bonne distribution par pulvérisation d’'une formulation aqueuse comprenant une

forte concentration en composition lipophile.

En effet, les bons résultats des échantillons test 1a, 1b, tant en termes de
stabilité dans le temps que de distribution par pulvérisation, ont montre
I'efficacité de la présence combinée de cellulose microcristalline et de bentonite
dans une formulation aqueuse riche en composition lipophile, notamment en

comparaison avec les résultats obtenus par I'échantillon 5, qui contenait 1% de

carboxyméthycellulose, et était notamment depourvu de bentonite et de

cellulose microcristalline.
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En outre, les résultats obtenus par I'echantillon 2, qui contenait de la bentonite
dans des proportions correspondant a celle de linvention (0,2%), mais éetait
depourvu de cellulose microcristalline, ont montré que, si la présence de
bentonite seule dans de telles proportions dans une formulation aqueuse riche
en huile(s) essentielle(s) permettait d’obtenir des résultats satisfaisants en
termes de distribution par pulvérisation, elle n'était cependant pas suffisante
pour garantir une bonne stabilité dans le temps, dans la mesure ou cette
formulation présentait un déphasage eau-composition lipophile relativement

important apres le test de déphasage.

De méme, les résultats obtenus par I'échantillon 3, qui contenait un mélange de
cellulose microcristalline et de carboxymeéthylcellulose dans des proportions
correspondant a celle de 'invention (1%), mais était depourvu de bentonite, ont
montré que, si la présence de ce mélange seul dans de telles proportions dans
une formulation agueuse riche en composition lipophile permettait egalement, a
'instar de l'échantillon 2 contenant uniquement de la bentonite, d'obtenir de
bons résultats en termes de distribution par pulvérisation, elle ne suffisait pas

non plus pour garantir une bonne stabilite dans le temps.

Par ailleurs, les résultats obtenus par I'échantillon test 1b, qui contenait 1% d'un
meélange cellulose microcristalline / carboxyméthylcellulose et 0,2% de
bentonite, comparés a ceux obtenus par I'échantillon 6, qui contenait egalement
0,2% de bentonite, mais 1% d'un mélange homogenéisant uniquement a base
de carboxymeéthylcellulose, ont montré l'efficacité accrue de 'ajout de cellulose
microcristalline dans des proportions judicieusement choisies, et ce tant en

termes de distribution par pulvérisation que de stabilite dans le temps.

De plus, les résultats obtenus par I'échantillon test 1a, qui contenait 1% d'un
mélange homogénéisant uniqguement a base de cellulose microcristalline et
0,2% de bentonite, ont permis de montrer, par comparaison avec les resultats

obtenus avec |'échantillon 6, l'efficacité de la simple combinaison cellulose
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microcristalline / bentonite, et ce dans des proportions judicieusement choisies,

tant en termes de distribution par pulvérisation que de stabilité dans le temps.

En outre, les résultats obtenus par l'échantillon 4, qui contenaient de la
bentonite combinée avec un ingrédient autre que la cellulose microcristalline
(gomme xanthane), ainsi que les résultats obtenus par I'échantillon 7, qui
contenait de [a cellulose microcristalline combinée avec un ingrédient autre que
la bentonite (gomme xanthane) ont montré l'efficacité accrue de la présence
combinee de bentonite et de cellulose microcristalline par rapport a la presence
combinee de |un ou lautre de ces Ingrédients avec dautres types
d'ingredients, tant en termes de stabilite dans le temps que de distribution par

pulvérisation.

Enfin, les résultats obtenus par I'échantillon 8, qui contenait, tout comme les
échantillons tests 1a, 1b, a la fois de la bentonite et un mélange homogénéisant
a base de cellulose microcristalline, mais dans des proportions différentes, et
notamment superieures a celles dudit échantillon test (11% pour le melange a
base de cellulose microcristalline et 2,5% pour la bentonite), ont montre que la
seule présence combinée de ces deux ingrédients dans une formulation
aqueuse riche en composition lipophile n'était pas suffisante pour garantir une
bonne stabilité dans le temps, ni une bonne distribution par pulvérisation, et que
'ajout de ces deux ingrédients devait nécessairement se faire avec des

proportions judicieusement choisies pour garantir de bons resultats.
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REVENDICATIONS

1. Formulation aqueuse comprenant entre 0,1 et 50% en poids d’'une
composition lipophile, ladite formulation étant caractérisee en ce quelle
comprend en outre :
- entre 0,1 et 10% en poids d'un composant homogéenéisant comprenant
au moins de la cellulose microcristalline ;
- entre 0,01 et 2% en poids d'une argile ;

- le complement en eau.

2. Formulation aqueuse selon la revendication 1, caractérisée en ce que le
composant homogénéisant comprend en outre de la carboxymeéthylcellulose, de

la gomme xanthane ou un mélange de ces composes.

3. Formulation aqueuse selon I'une des revendications 1 ou 2, caractéerisée en

ce que l'argile comprend une smectite, notamment de la bentonite.

4. Formulation aqueuse selon 'une quelconque des revendications 1 a 3,
caractérisée en ce que l'argile comprend de la kaolinite, de l’illite, de la chlorite,

de la vermiculite, de la sépiolite ou de 'attapulgite.

5. Formulation aqueuse selon 'une gquelconque des revendications 1 a 4,
caractérisée en ce qu’elle comprend plus de 20% en poids d'une composition

lipophile.

6. Formulation aqueuse selon l'une quelconque des revendications 1 a 9,
caractérisée en ce que la composition lipophile comprend au moins une huile,

notamment une huile essentielle ou un meélange d’huiles essentielles.
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/. Formulation aqueuse selon l'une quelconque des revendications 1 a 6,

caracterisee en ce que la composition lipophile présente une fonction répulsive

pour des animaux nuisibles.

8. Formulation aqueuse selon la revendication 6, caractérisée en ce que la

composition lipophile comprend du p-menthane-3,8-Diol (PMD).

9. Formulation aqueuse selon 'une quelconque des revendications 1 & 8
caracterisee en ce que la composition lipophile présente au moins une fonction
choisie parmi les fonctions thérapeutiques et/ou prophylactiques, notamment
les fonctions apaisantes destinées a soulager les piglires ou morsures
d’animaux nuisibles, les fonctions anti-brilures, cicatrisantes, relaxantes et anti-
iInflammatoires, et les fonctions de bien-étre, notamment les fonctions

parfumantes, déodorantes, biocides, bactéricides et fongicides.

10. Formulation aqueuse selon I'une quelconque des revendications 1 & 9,
caracterisee en ce qu’'elle comprend entre 0,1 et 2% en poids de composant

homogeénéeisant.

11. Formulation aqueuse selon 'une quelconque des revendications 1 a 10,
caractérisee en ce que le composant homogénéisant comprend un mélange de

cellulose microcristalline et de carboxyméthylcellulose.

12. Formulation aqueuse selon I'une quelconque des revendications 1 a 11,
caracterisee en ce qu'elle comprend moins de 1%, notamment moins de 0,5%,

en poids d'une argile.

13. Formulation aqueuse selon l'une quelconque des revendications 1 a 12,
caracterisee en ce gu'elle comprend entre 0,1 et 50%, notamment entre 5 et

20%, en poids d’'une composition parfumante.
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14. Formulation aqueuse selon la revendication 13, caractérisée en ce que la

composition parfumante comprend une huile essentielle ou un melange d’huiles

essentielles.

15. Formulation agueuse selon l'une guelconque des revendications 1 a 14,

caractérisée en ce qu’elle comprend en outre moins de 20% en poids d'un

agent conservateur.

16. Formulation aqueuse selon la revendication 15, caracterisee en ce que
'agent conservateur comprend de l'alcool de phénethyle d'origine natureile,

notamment en une quantité comprise entre 0,4 de 5% en poids de ladite

formulation.

17. Formulation agueuse selon l'une quelconque des revendications 1 a 16,

caractérisée en ce qu'elle comprend en outre moins de 10% en poids d'un

agent antioxydant.

18. Formulation aqueuse selon la revendication 17, caracterisee en ce que

'agent antioxydant comprend de la vitamine E, notamment en une quantite

inférieure a 1% en poids de ladite formulation.

19. Formulation aqueuse selon I'une quelconque des revendications 1 a 18,

caractérisée en ce qu’elle comprend en outre moins de 2% en poids d'un agent

rectificateur de pH, notamment a base d’acide citrique.

20. Formulation aqueuse selon l'une quelconque des revendications 1 a 19,
caractérisée en ce qu’elle comprend en outre entre 3 et 50%, notamment moins

de 10%, en poids d'un ou de plusieurs solvant(s), notamment choisi(s) parmi

les alcools, les acides et/ou les sels d'acides.
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21. Formulation aqueuse selon la revendication 20, caracterisé en ce que le(s)
solvant(s) est (sont) choisi(s) parmi I'éthanol, l'isopropanol, le meéthylenediol,
I'éthyléne glycol, le propanediol, le glycérol, le butanediol, le pentanol,

'isopentyldiol, I'nexanol, 'hexanediol et le benzanediol.
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