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pesticidas estdveis a4 armazenagem, A base

de azadiractina™"

para que

THERMO TRILOGY CORPORATION, pretende

privilégio de invengdo em Portugal.

RESUMDO

O presente invento refere-se ao processo de preparac¢ido de

composigdes pesticidas estdveis a armazenagem, caracterizado por

compreender os passos de:

a)

extracgdo do ©&leo de amargoseira de sementes de
amargoseira grosseiramente moidas com um solvente
ndo-polar, aprdético, no qual a azadiractina &

insoldvel,

extracgdo de azadiractina das sementes de amargoseira

desengorduradas com um solvente polar aprdético, e

ajuste do extracto de azadiractina de (b), por diluicgéo
com solventes aprdticos adicionais ou por extraccido
adicional com solvente aprético imiscivel com agua,
para se obter uma composicido pesticida estivel a
armazenagem a por a solugdo ter mais do que 50% em
volume de solvente aprético e menos do que 15% em
volume de agua.
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MEMORIA DESCRITIVA

Este invento refere-se ao processo de preparagao de
composigoes pesticidas e, mais especificamente, de formulagoes
pesticidas estaveis a armazenagem, contendo azadiractina como

ingrediente activo.

Descricao da Arte Anterior

As actividades biolégicas das sementes da arvore da
amargoseira sao ha muito tempo reconhecidas. De importéncia
fundamental sao as potentes propriedades pesticidas da
azadiractina, o principal ingrediente activo da semente da
amargoseira. A azadiractina é um tetranortriterpenéide que causa
a inibigao da alimentagio e a interrupgao do crescimento em

varias ordens de insectos, acaros, nematodos, etc..

Existem varios processos conhecidos na arte anterior para
extracgao da azadiractina das sementes de amargoseira, incluindo
a utilizagao de solventes tais como o metanol, etanol, agua,
cloreto de metileno, cloroférmio, hexano, metiletilcetona,
butanol, benzeno do petroéleo, éter, acetona, éter metil-t-
-butilico, dietilcarbonato, etc.. Verificou-se que, de modo
geral, a eficiéncia do rendimento da extracgao pode ser aumentada
aumentando a polaridade do solvente, i.e., do hexano para o
etanol, do etanol para o metanol, do metanol para a agua, etc..
No entanto, apesar de terem sido realizados varios estudos para
se examinarem as eficiéncias relativas de extracgao com varios
solventes, pouca atengao foi dada a estabilidade em prateleira da

azadiractina em solugao.

A limitagao mais significativa a utilizagdo com sucesso da
azadiractina, como um pesticida e repelente de insectos, é a
labilidade da azadiractina em solugao. Um estudo realizado
mostrou que o calor e a luz do sol (radiagao UV) provocam uma
rapida degradagao da azadiractina. J. Environ. Sci. Health,
A17(1), 57-65 (1982) por J. B. Stokes e R. E. Redfern. A

degradagao provocada pela 1luz do sol pode ser eficazmente

reduzida, adicionando aditivos que absorvem os raios uv, tais

como o acido para-aminobenzéico (PABA), 6leo de amargoseira, 6leo
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de angélica, 6leo de ricino ou 6leo de calamo.

Outros factores que se sabe afectarem a estabilidade a
armazenagem da azadiractina sao a concentragao de azadiractina em
solugao e o pH da solugao. A patente dos U.S. No. 4 556 562 (Lar-
son) revela um melhoramento nas propriedades de armazenagem da
azadiractina em emulsoes aquosas de etanol, por ajuste da
concentragao de azadiractina na gama de 2000 a 4000 ppm e ajuste

do pH na gama de 3,5 a 6,0.

Verificou-se agora que a estabilidade da azadiractina em
solugao diminui na presenga de solventes préticos, em particular

de agua, acidos e bases.

Sumario do Invento

Un objectivo deste invento ¢é o de proporcionar uma
formulagao pesticida natural, nao-toxica, a base de um extracto
de sementes de amargoseira com uma estabilidade & armazenagem

melhorada.

Outro objectivo deste invento é o de proporcionar um
processo de preparagao de formulagoes de azadiractina estaveis a
armazenagem, sendo a formulagao caracterizada pelo seu sistema

solvente nao-degradante.

Umn outro objectivo deste invento é o de proporcionar uma
formulagao de extractos de sementes de amargoseira, estaveis a
armazenagem, possuindo azadiractina, como ingrediente pesticida
activo, sendo a referida formulagado caracterizada por incorporar

solventes que nao sao degradantes da azadiractina.

De acordo com o presente invento, sao porporcionadas algumas
formulagbes pesticidas novas contendo azadiractina como um
ingrediente activo, sendo as referidas formulagdes caracterizadas
pela natureza nao-degradante particular do sistema solvente, em
relagao a azadiractina. Tal como aqui é utilizado, o termo nao-
-degradante, refere-se a solventes apréticos que n@ao causam a
decomposigao da azadiractina em solugao. Os solventes apréticos
deste invento sao caracterizados pela auséncia de quaisquer

funcionalidades acida ou basica. As formulagoes de azadiractina



71 024
Ref No 01-7380

ol
,

Y ,—,;&5;‘"~‘~~~“-- B

deste invento, pelo facto de possuirem sistemas solventes nao-
-degradanles, proporcionam um melhoramento da estabilidade em
prateleira, em relagao as formulagoes a base de etanol-agua, da

arte anterior.

Descricao Detalhada

O presente invento é dirigido a composigoes de azadiractina
estaveis a armazenagem, que sao formuladas utilizando sistemas
solventes nao-degradantes. Tal como €é aqui wusado, o termo
"estavel a armazenagem" refere-se a formulagoes que retiveram
pelo menos 80% do seu teor em ingrediente activo, apés um ano a
temperatura ambiente (25¢2C). Verificou-se agora que a
estabilidade da azadiractina decresce substancialmente na
presen¢ga de solventes proéticos, em particular dos solventes que
tém grupos funcionais #écidos ou basicos, especificamente agua,

acidos e bases. Basicamente existem dois sistemas solventes nao-

~degradantes aceitaveis, para usar nas formulagoes de
azadiractina do invento, nomeadamente, 4&lcoois e solventes
"aproéticos". De acordo com o presente invento, as formulagoes de

azadiractina com estabilidade melhorada sao obtidas quando o
sistema solvente da formulagcao é composto por mais de 50%, em
volume, de solventes alcodlicos contendo menos de 5% de agua, ou
mais de 50%, em volume, de solventes aproticos contendo menos de
15% de agua.

Os solventes aproticos sao definidos como solventes polares,
possuindo constantes dieléctricas moderadamente elevadas, que nao

contém hidrogénio acido, Morrison e Boyd, Organic Chemistry 3a.

edigao, 31 (1974). Os varios factores que determinam se um dado
solvente é proético ou aprotico, sao conhecidos apenas
qualitativamente. A interacgao, doagao de protoes ou aceitagao de
protoes, é normalmente maior quando o atomo ligado ao protao é
azoto ou oxigénio. Este comportamento foi atribuido a ligacao de
hidrogénio. Geralmente, a forga da ligagdo de hidrogénio aumenta
com o aumento da acidez do grupo doador de protdes e com o
aumento da basicidade do grupo aceitador de protoes. Os solventes
aproticos adequados para uso neste invento serao aqueles

solventes que nao possuem grupos funcionais acidos ou basicos e
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nao se degradam em acidos ou bases, incluindo,mas nao lhes estando
limitados, cetonas, nitrilos, compostos aromalicos substituidos
tais como os composlos alquil aromaticos ou aromalicos
halogenados, amidas, sulféxidos, carbonatos de alquilo, compostos
alifaticos clorados, aldeidos aromaticos, éteres , ésteres/
e sulfonas, e semelhantes, ou suas misturas. Os solventes
aproticos preferidos para uso neste invento incluem, mas nao lhes
estao limitados, acetona, 2-butanona, 3-metil-2-butanona, ciclo-
~hexanona, acetonitrilo, xilenos, clorobenzeno, cloreto de
metileno, cloroférmio, tricloroetano, benzaldeido, cloreto de
etileno, sulfolano, éter metil-t-butilico, éter butilico, acetato
de etilo, acetato de propilo, acetato de amilo, dimetilsulfoxido
(DMSO), dimetilformamida (DMF), dimetilacetamida, dietilcarbona-
to, carbonato de propileno, carbonato de etileno e suas misturas.
Sao conhecidos dos peritos na arte varios outros solventes, com
as caracteristicas apréticas referidas, e a escolha de um
solvente particular nao é por si critica para o invento, com a
condigao de que a azadiractina possua no solvente um grau de
solubilidade elevado, e que este nao cause a degradagao da
azadiractina por interacgdes, doagao de protdes ou aceitacao de

protoes.

Solventes alcodlicos, adequados para uso neste invento,
incluem, mas nao lhes estdo limitados, metanol, etanol, propanol,
isopropanol, butanol, 2-butanol, t-butanol, alcool benzilico e

semelhantes, e suas misturas.

Solventes que nao sao aceitaveis para utilizar nos sistemas
solventes deste invento, sao os solventes préticos caracterizados
pela presenga de grupos funcionais acidos ou basicos que poden
sofrer reacgoes de transferéncia de protoes, dando 1lugar a
espécies carregadas tais como RCOO- ou RNH3+. Os solventes que se
sabe degradarem a azadiractina incluem bases tais como as aminas
ou hidréxidos, acidos tais como os acidos minerais ou acidos
carboxilicos. No entanto, as formulagbées finais de azadiractina
deste invento podem conter pequenas quantidades destes solventes,

tipicamente menos de 1% em volume, para controlo do pH e

semelhantes.
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As formulagoes de azadiractina estaveis a armazenagem, deste
invento, podem ser preparadas por qualquer dos dois procedimentos

gerais.

Uma primeira concretizagao deste invento é a extracgao
simultanea de azadiractina e 6leo de amargoseira, das sementes de
amargoseira secas que foram grosseiramente moidas até cerca de 5
mesh. As sementes de amargoseira moidas sao extractadas usando um
solvente polar, no qual a azadiractina é soluvel. Se se dese jar,
a extracgao com solvente polar pode ser repetida, para

optimizagao da eficiéncia de extracgao.

Como as sementes de amargoseira secas retém entre 6 & 15% de
agua, esta extracgao com solvente polar, adicionada a extracgao
da azadiractina, também extracta uma quantidade significativa de
agua. Os extractos de sementes de amargoseira contém,
tipicamente, cerca de 20% em volume de agua. Uma vez que a agua é
um solvente proético degradante da azadiractina, a sua presenga
nos extractos de sementes de amargoseira, numa quantidade acima
dos limites permitidos, previamente definidos, reduzira a
estabilidade a armazenagem das formulagdes de azadiractina.
Verificou-se que o limite permitido para a quantidade de agua, no
extracto de sementes de amargoseira, depende do caracter
aprotico/prético do sistema solvente, particular, do extracto.
Especificamente, se o sistema solvente compreende por mais do que
50%, em volume, de solventes apréticos, tais como cetonas ou
ésteres, a concentragao de agua tera de ser menor que 15%, enm
volume, da solugao total. Alternativamente, se o sistema solvente
compreende mais do que 50% de solventes alcool (que sao mais
proticos), a concentragao de agua devera ser menor do que 5%,
preferencialmente menor do que 2%, e mais preferencialmente menor

do que 1%, em volume, da solugao total.

Existem varias técnicas para reduzir a concentragdao de agua
nas solugoes finais dentro dos limites aceitaveis, definidos
anteriormente, incluindo, mas nao lhes estando limitadas, uma
extracgcao adicional dos extractos de sementes de amargoseira, com
um solvente imiscivel com agua, diluigao dos extractos com um

solvente aprético apropriado, ou secagem dos extractos sobre um



71 024 .
Ref No 01-7390 . - o e

adsorvente adequado.

Uma concretizacao preferida deste invento é a de extractar
sementes de amargoseira secas que foram moidas até se obter um pé
grosso, com cerca de 5 mesh, com um solvents aprotico, nao-
-polar, no qual a azadiractina ¢é insoluvel, tal como o hexano,
para remogao do o6leo de amargoseira, das sementes. Esta
extracgao de "limpeza" €& depois seguida por uma segunda extraccgao
das sementes de amargoseira desengorduradas, utilizando um
solvente mais polar, no qual a azadiractina é& soluvel. Como na
primeira concretizagao, esta extracgao pode ser repetida para

optimizar a eficiéncia da extraccgao.

As formulagoes finais pesticidas de azadiractina, deste
invento, contém, preferencialmente, 5 a 50% de tensio-activo
emulsionante, 0 a 40% de o6leo de amargoseira, 0 a 1% de acido
para-aminobenzdéico ou seus ésteres, e menos do que li de acido
acético ou de hidroxido de sodio, para ajustar o pH entre cerca
de 3,8 e 4,2.

Pensa-se que um perito na arte usando a descrigao detalhada
anterior, sem mais elaboragao, pode utilizar o presente invento

em toda a sua extensao.

Os exemplos seguintes sao fornecidos para ilustrar o invento
de acordo com os principios deste invento, mas nao devem de modo
algum limitar o invento, excepto no indicado nas reivindicagodes
anexas. Todas as partes e percentagens sao em peso,a nao ser que

seja indicada de outro modo.

Exemplo 1

Moeram-se, primeiro, dois kg de sementes de amargoseira até
se obter um poé6 grosso, de aproximadamente 5 mesh, e depois
extractaram-se com hexano, com agitagao suave durante 24 horas,
para remogao do o6leo de amargoseira. Uma porgao de 0,5 kg de
sementes sem 6leo foi entao extractada com 1 litro de etanol a
95%, a 700C, durante qualro horas, para remogao da azadiractina.
A extracgao com etanol foi repetida mais duas vezes, nas porgoes
remanescentes de sementes de amargoseira moidas, obtendo-se um

extracto final com uma composigao de 4,5 g/l de azadiractina e
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16,5% de Hp0. O extracto etandlico foi separado em amostras de 4-
-100 ml. A estas amostras foram adicionados peneiros moleculares
de 3 A a uma razao de 20, 30, 40, 80 g de peneiros, por amostra.
As amostras foram seladas e analisadas depois de agitadas durante
12 horas a temperatura ambiente. Os resultados estao apresentados
na tabela I.

Tabela I
Quantidade adicio- Teor final Capacidade
nada de peneiro em H50 AZAD (g HyO/g de
Amostra (gramas) % (g/1) peneiros)
A 0 16,5 4,5 -
B 20 12,6 4,8 0,19
o] 30 10,8 4,9 0,21
D 40 8,1 4,7 0,20
E 80 1,1 5,1 0,193
Exehglo 2

As amostras do Exemplo 1 foram, em seguida, formuladas numa
formulagao wutilizavel por mistura, em Tween-20, de ©6leo de
amargoseira, PABA e etanol absoluto. O conteddo final de cada
formulagao foi ajustado de modo a ter-se 20% de Tween-20, 10% de
6leo de amargoseira, 1% de PABA e um pH de 3,8. As amostras foram
entao colocadas em recipientes selados, armazenados a 559C, numa
incubadora, e periodicamente analisadas quanto ao seu teor em

Azadiractina A.

Tabela I1I

Teor em Azadiractina A, das Amostras Formuladas

Horas de Armazenagem a 550C

480 1008 1280

Amostra % H2O [¢) 100 268
A 11,0 2,9 2,3 1,6 0,98 0,3 0,21
D 6,0 2,9 2,6 2,0 1,4 0,62 0,47
E 0,8 2,8 2,17 2,5 2,1 1,3 1,0
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Os resultados mostram, conclusivamente, que a formulagao com

baixo teor em agua é a mais estavel.

Exemplo 3

Extracgao Multi-Andares da Azadiractina com Metiletilcetona (MEC)

0O procedimento de extracgao decorreu por operacgao
descontinua, triturando dois - quilogramas de sementes de
amargoseira até se terem particulas com uma dimensdo de cinco
mesh, extraindo o 6leo de amargoseira das sementes moidas, por
sua colocagao num vaso de vidro de 15 litros, com dez litros de
hexano, e agitando-se durante 24 horas a temperatura ambiente. O
solvente foi filtrado através de um papel Whatman #41 e o bolo
de sementes secas foi retido. As sementes desengorduradas foram

repartidas em cinco lotes, pesando 500 gramas cada um.

A extracgao multi-andares da azadiractina com MEC, decorreu
a 600oC, durante cinco horas, sob pressao atmosférica. O primeiro
lote de sementesi foi colocado num balao de fundo redondo de
gargalo simples, de dois litros, ao qual foi adicionado um litro
de MEC. O balao foi ligado a um Rotovap e operado nas condigoes
especificadas. A recuperagao do solvente foi feita por filtragao,
com um funil Buchner, usando papel Whatman #41. O solvente
recuperado foi armazenado durante a noite, a temperatura
ambiente, numa garrafa de polietileno de um litro. O volume de
solvente foi ajustado a um litro, usando MEC fresco, antes de

cada extracgao seguinte.

O extracto com MEC foi formulado por adicao de 20% de Tween-
~20 e de 1% de PABA, misturado e colocado numa estufa a 550C, e
amostrado periodicamente para controlo da conservagao de
azadiractina A. Os resultados apresentados na Tabela III mostram
que o extracto com MEC possuia estabilidade em prateleira maior

do que a do extracto com etanol, com 11% de H,0.
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Tabela III
Azadiractina (g/1)

Tempo a 550C

{horas) MEC 11% HgQ/Etanol
0 3,1 2,9
100 2,9 2,3
216 3,1 1,6
480 2,7 0,99
Exemplo 4

Un extracto bruto, em etanol, de sementes de amargoseira,
contendo azadiractina A e azadiractina B, foi diluido com um
solvente aprético, de maneira a proporcionar a mistura solvente
desejada. Em muitos casos (linhas 5 e 6), adicionou-se agua para
aumentar o teor em agua da mistura. A solugao de acetato de
propilo a 100% (linha 7) foi preparada dissolvendo uma mistura de
azadiractina A e azadiractina B sélidas (isoladas wusando o
processo descrito por D. R. Schroeder e K. Nakanishi, J. Natural
Products, 50, 241-284 (1987) em acetato de propileo, de grau
reagente, que tinha sido seco sobre peneiros moleculares de 3
Angstrom. Em cada sistema solvente, a solugdao original foi
dividida. Uma porgao foi usada para determinar o teor inicial de
agua e as concentragoes 1iniciais de azadiractina. A porgao
restante foi colocada num frasco pequeno, selado, e aquecida a
750C, durante o tempo indicado. As amostras aquecidas foram entao
analisadas quanto ao seu teor em azadiractina. A tabela IV
indica a quantidade relativa de azadiractina que permaneceu apos

o aquecimento.
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Tabela IV

Efeito do Solvente Aprético sobre a Estabilidade da Azadiractina

% Aprético Aprético % Hp0  AzAD A**  azap B**
1 - - 7,6 51 77
2 25 ProOAc 5,7 66 95
3 50 PrOAc . 3,8 75 100
4 75 PrOAc 1,9 84 36
5 75 PrOAc 6,2 80 92
6 75 ProAc 10,5 80 95
7 100 PrOAc - 116 113
8 25 2-butanona 5,7 78 95
9 50 2-butanona 3,8 71 88
10 75 2-butanona 1,9 83 90
11 - 2-butanona - a7* 17*
12 Tween 20 - 76% 103*
13 20/10 Tween 10/ - 80* 105%
/6leo de amargoseira
14 25/15 . Tween 20/ 4,0 50% ga*
/6leo de amargoseira
¥* %

% da concentragao original apés 40 horas a 750C.

¥*
ap6s 48 horas a 750C

Exemplo 5

Umna mistura em bruto, contendo 8% de azadiractina A e 6% de
azadiractina B, obtida a partir de um extracto de sementes de
amargoseira purificado (preparado de acordo com o processo

descrito por D. R. Schroeder e K. Nakanishi, J. Natural Products,

50, 241-284 (1987) foi dissolvida em cada um dos solventes
indicados na tabela V. Os solventes de grau reagente, foram secos
sobre peneiros moleculares de 3-5 Angstrom, antes da sua
ulilizagao. Para cada solvente ou combinagao de solventes, a
solugao inicial foi dividida em trés porgoes. Uma das trés

porgoes, foi wutilizada na determinagao do teor em agua e
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concentracoes 1iniciais de azadiractina. As amostras restantes
foram colocadas em frascos pequenos, selados, e aquecidas a 75-
-850C, duranle 48 horas. As amostras foram entao analisadas
quanto ao teor em azadiractina. A tabela V indica a quantidade

relativa de azadiractina que permaneceu, apés o aquecimento.

Tabela V

Estabilidade da Azadiractina em Diferentes Solventes

% Azadiractina**

Solvente % p/p HgO AZAD A AZAD B
1) Metanol 0,18 80 97
2) Etanol 0,23 67 90
3) n-Propanol | 0,10 78 92
4) n-Butanol 0,09 78 91
5) t-Butanol 0,07 86 94
6) Acetona 0,06 99 100
7) Acetonitrilo 0,31 92 93
8) 2—Butanona/Etanol* 2,1 90 100
9)  2-Butanona/Etanol™ 4,0 90 97
10) Z-Butanona/Etanol* 11,8 78 93
11) Dimetilsulfoxido 0,10 72 72
12) Dimetilformamida e 0,12 78 76
13) Dimetilacetamida 0,16 110 112
¥ razao 3:1 de 2-Butanona/Etanol.
* %

% de azadiractina que permanece apés 48 horas a 75-830C.
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REIVINDICAGCOES

1 - Processo de preparagao de composigoes pesticidas

estdaveis a armazenagem, caracterizado por compreender os passos
de:

a) extracgao do 6leo de amargoseira de sementes de
amargoseira grosseiramente moidas,com um solvente
nao-polar, aprotico, no qual a azadiractina é in-

soluvel,

b) extracgao de azadiractina das sementes de amargo-
seira desengorduradas, com um solvente polar aproé-

tico, e

c) ajuste do extracto de azadiractina de (b), por di-
luigao com solventes apréticos adicionais ou por
extracgao adicional com solvente aprético
imiscivel com agua, para se obter uma composigao
pesticida estavel a armazenagem, € por a solugao
ter mais do que 50% em volume de solvente aprético

e menos do que 15% em volume de agua.

2 - Processo de acordo com a reivindicagao 1, caracterizado
por o solvente aprético ser seleccionado do grupo constituido por
cetonas, nitrilos, compostos aromaticos substituidos, compostos
alifaticos clorados, aldeidos aromaticos, éteres, ésteres, amidas,

sulfoxidos e sulfonas, carbonatos de alquilo e suas misturas.

3 - Processo de preparagao de uma composigao pesticida

estavel a armazenagem, caracterizado por compreender os passos
de:

a) extracgao do 6leo de amargoseira de sementes de
amargoseira grosseiramente moidas, com um solvente
nao-polar, aprotico, no qual a azadiractina ¢ in-

solavel,

b) extracgao da azadiractina das sementes de amargo-

seira desengorduradas, com um solvente alcool, e

c) ajuste do extracto de azadiractina de (b), por di-
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luigao ou por exiracgao adicional com um solvente
aprotico imiscivel com &agua, para se obter uma
composigao pesticida estavel a armazenagenm,e por a
solugao ter mais do que 50% em volume de solvente

alcool e menos do que 5%, em volume, de agua.

4 - Processo de acordo com a reivindicagao 3, caracterizado
por a composigao ter pelo menos 50% em volume de solvente alcool

€ menos do que 2% em volume de agua.

5 - Processo de acordo com a reivindicagao 3, caracterizado
por a composigao ter pelo menos 50% em volume de solvente alcool

€ menos do que 1%, em volume, de agua.

6 - Processo de acordo com a reivindicagao 3, caracterizado
por o solvente alcool ser seleccionado do grupo constituido de
metanol, etanol, propanol, isopropanol, butanol, 2-butanol, t-

-butanol, alcool benzilico, e suas misturas.

7 - Processo de preparacao de uma composigao pesticida

estavel a armazenagem, caracterizado por compreender os passos
de:

a) extracgao de azadiractina e 6leo de amargoseira
das sementes de amargoseira grosseiramente moidas,

com um solvente polar aprético, e

b) ajuste do extracto de azadiractina de (a) por
diluigao ou por extraccao adicional com um
solvente aprético imiscivel com 4gua, para se

obter uma composicgao pesticida estavel

0.

armazenagem, € por a solugcao ter mais de 50%, em
volume de solvente aprético e menos do que 15%, em

volume, de agua.

8 - Processo de acordo com a reivindicagao 7, caracterizado
pPor o solvente aprético polar ser seleccionado do grupo
constituido por cetonas, nitrilos, compostos aromaticos
substituidos, compostos alifaticos clorados, aldeidos aromaticos,
éteres, ésteres, amidas, sulfdéxidos e sulfonas, carbonatos de

alquilo, e suas misturas.
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9 - Processo de preparagdo de uma composigdo pesticida

estavel a armazenagem, caracterizado por compreender os passos
de:

a) extracgdo de azadiractina e de 6leo de amargoseira
de sementes de amargoseira grosseiramente moidas

com um solvente &lcool, e

b) ajuste do extracto de azadiractina de (a) por
diluig¢do ou por extrac¢do adicional com um
solvente aprético imiscivel com &gua, para se
obter uma composigdo pesticida estdvel a
armazenagem e por a solugdo ter mais do que 50%,
em volume de solvente alcool e menos do que 5%, em

volume, de &gua.

10 - Processo de acordo com a reivindicagdo 9,
caracterizado por a composigdo ter pelo menos 50%, em volume, de
solvente

dlcool e menos do que 2%, em volume, de &gua.

11 - Processo de acordo com a reivindicagdo 9, caracterizado
por a composigdo ter pelo menos 50%, em volume, de solvente

dlcool e menos do que 1%, em volume, de &gua.

Lisboa, 28 J® 1990
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