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A taldlmaény targya vizzel nem elegyedd peszticidet tar- nd reakciot legalabb egy olyan vizoldhat6 vagy vizben
talmazd, polikarbamid fala mikrokapszulak vizes szusz- diszpergalhatd nemionos feliiletaktiv blokk-kopolimer
penzi6janak eldallitasi eljarasa oly moédon, hogy egy jelenlétében hajtjak végre, amely
poliizocianatot vizzel nem elegyedd peszticidben felold- A-B-A, A-B vagy —(A-B),-
va vizben diszpergalnak, majd ezt a diszperziét egy altalanos képlettel jellemezhetd, ahol
poliaminnal reagaltatjak. Az eljards soran a poliizocianat n jelentése 1-5,
feloldasat a vizben rosszul 0ldodé peszticidben, valamint A jelentése legalabb egy hidrofil blokk, és
a diszperzi6 és a poliamin k6z6tt ezt kdvetden végbeme- B jelentése legalabb egy hidroféb blokk.
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A talalminy targya eljaris vizzel nem elegyedd
peszticidet tartalmaz6, polikarbamid fald mikrokap-
szulak elallitisara, amelynek soran a vizzel nem elegye-
dé peszticiddel készitett poliizocianat-oldatnak vizes
diszperzidja egy poliamin oldataval hatarfeliileti reakci-
oba lép.

Természetesen ismertek olyan, diszperziban lejat-
sz6d6 hatarfeliileti reakciék mikrokapszulak eléallitasa-
ra, ahol a kapszula falanak kialakitdsahoz sziikséges
komponensek egyike a diszperz fazisban, masik a foly-
tonos fazisban van feloldva.

Egy peszticid vegyiiletet tartalmazé, polikarbamid fa-
14 mikrokapszulak eldallitasara szolgalo eljarast ismertet
példaul a 4,938,797 szami amerikai egyesiilt dllamokbeli
szabadalmi leiras. Az eljarast az jellemzi, hogy
poliizocianat-oldatot vizben gyengén oldédd peszticid
vegyliletben diszpergélnak, majd az igy kapott vizes disz-
perziét - olyan keverék jelenlétében, amely legalabb egy
anionos diszpergéaloszerbdl és egy nemionos védoékollo-
idbdl és/vagy egy nemionos feliletaktiv anyagbol all —
egy poliamin vizes oldatdval reagaltatjak.

Hasonl6 kapszulazasi eljarast ismertet a 4,563,212
szamu amerikai egyesiilt allamokbeli szabadalom leira-
sa, ahol egy szulfonalt naftalin-formaldehid kondenzatu-
mokat tartalmazé emulgealdszert hasznélnak.

Az e teriileten végrehajtott széles korii fejlesztés elle-
nére még mindig fennall az igény egy ckologiat €s gaz-
dasagi szempontbdl elfogadhatobb mikrokapszula-gyar-
tasi eljaras kidolgozasara.

A taldlmany egyik célja olyan eljards, amely a sok
esetben nehezen lebonthaté anionos diszpergaloszer
hasznalatanak elkeriilése révén okolégiailag jobban el-
fogadhaté. A taldlmany tovabbi célja egy egyszeriibb
eljaras, amellyel a hatéanyagnak ugyanolyan koncentra-
cidja érhetd el, mint a szakma alldsaban ismert eljarasok-
kal, és azokkal azonos vagy valamivel még jobb haté-
konysaggal hajthaté végre. A taldlmény szerinti eljaras
kevesebb adalékanyagot alkalmaz, ezért gazdasagi
szempontbodl kedvezdbb.

Feliiletaktiv anyagként blokk-kopolimerek alkalma-
zasa azért is elonyos, mert kémiai szerkezetiik vildgos,
és bioldgiai lebomlasuk kénnyen kovethetd.

Tehat a taldlmany targya eljaras vizzel nem elegyedo
peszticidet tartalmazé, polikarbamid fald  mikro-
kapszuldk vizes szuszpenzidjanak el6allitasara, amely
abbdl 4ll, hogy a megfeleld poliizocianatot a vizzel nem
elegyedd peszticidben feloldva vizben diszpergaljuk,
majd ezt a diszperzidt egy poliaminnal reagaltatjuk.
A poliizociandtnak a vizzel nem elegyedd peszticiddel
képzett oldatanak vizben valo diszpergélasat, valamint a
diszperzi6 és a poliamin k§zott ezt kovetden végbemend
reakciot legaldbb egy olyan vizoldhaté vagy vizben
diszpergalhaté nemionos feliiletaktiv blokk-kopolimer
jelenlétében hajtjuk végre, amely legalabb egy hidrofob
blokkot és legaldbb egy hidrofil blokkot tartalmaz.

Meglepd, hogy a fenti folyamat sikeresen végbemegy
annak ellenére, hogy anionos diszpergaldszer egyaltalan
nincs jelen. Kielégitd mértékld mikrokapszulacié eléré-
séhez mindeddig alapvetden fontosnak tartottdk egy ani-
onos diszpergaloszer jelenlétét.
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A talalmany szerinti eljaras céljara megfelelo feliilet-
aktiv anyagok olyan nemionos, vizoldhaté polimerek,
melyeknek atlagos molekulatomege 1000 és 250 000,
elénydsen 5000 és 25 000 dalton kozé esik. Ezek a
feliiletaktiv anyagok blokk-szerkezettiek, és az

A-B-A,
A-B vagy,
~(A-B)y-
altalanos képlettel irhatok le, ahol
n jelentése 1 és 5 kozotti egész szam,
A jelentése legalabb egy hidrofil blokk, és
B jelentése legalabb egy hidrofob blokk.

Az (A) hidrofil blokk jelentése poli(etilén-glikol)
(POE), poli(vinil-pirrolidon) (PVP), poli(vinil-alkohol)
(PVA), poli-(hidroxi-etil-celluléz) (PHEC), poli(vinil-
-metil-éter) (PVME), hidroxi-propil-celluléz (HPC),
poli(hidroxi-metil-metakrilat) (PHEMA), poli(etilén-
-imin) (PEI) vagy etil-hidroxi-etil-celluloz (EHEC).

A (B) hidroféb blokk jelentése poli{oxi-propilén)
(POP), poli(vinil-acetat) (PVAc), polisztirol (PS),
poli(oxi-butilén) (POB), poliizoprén (PIP), polibutadién
(PBD), poli(vinil-klorid) (PVC), poli(alkil-vinil-pirroli-
don), poli(dimetil-sziloxdn) (PDMS), poli(alkil-akrilat)
(PAA), poli(alkil-metakrilat) (PAM), etil-celluloz vagy
poli(alkil-éter)-alkohol.

PAM példaul a poli(metil-metakrilat) (PMMA).

A fenti poli(alkil-vinil-pirrolidon), PAA, PAM és
poli(alkil-éter)-alkohol hidroféb blokkokban az ,,alkil-”
kifejezés 1-16 szénatomos, elénydsen 1-8 szénatomos
egyenes vagy elagazé lancu alkilcsoportot jelent, mint
példaul metil- vagy etil-csoport, vagy a propil-, butil-,
pentil-, hexil-, heptil- és oktilcsoport izomerjei.

A taldlmany szerinti eljarasban alkalmazhaté nem-
ionos feliiletaktiv anyagok lehetnek folyékony, paszta-
szerii vagy szilard formajaak.

Elénydsen alkalmazhatok az alabbi blokk-kopoli-
merek (ahol g jelentése: ojtott):

PVP-PVAc, beszerezhetd LUVISKOL néven
(BASF); PVP-VA tipusok, beszerezheték a GAF-t6l,

POE-POP-POE, beszerezhet6 PLURONIC néven
(BASF) vagy SYNPERONIC néven (ICI),

(POE-POP) ;N-CH,-CH,-N(POE-POP),, beszerez-
heté6 TETRONIC néven (BASF),

POE-PDMS-POE, beszerezheté Goldschmidt-t6l
(Essen),

PMMA-g-POE, beszerezheté ATLOX néven (ICI),

PVS-PS, beszerezheté ANTARA 430 néven (GAF).

Kiilénésen elényosen alkalmazhaté nemionos feliilet-
aktiv.  anyagok a  kereskedelmi  forgalomban
SYNPERONIC mérkanéven beszerezheto etilén-
-oxid/propilén-oxid blokk-kopolimerek, példaul a
SYNPERONIC PE F 108, melynek molekulatémege
koriilbeliil 14 000, viszkozitasa pedig (Brookfield visz-
koziméterrel 6/perc fordulatszamon, 2. szamu tiivel
77 °C-on mérve) 8000 cP.

Poliizociandtokon a leirasban olyan vegyiileteket ér-
tiink, melyek molekuldjukban két vagy tobb izocian-
atcsoportot tartalmaznak. El6nydsen alkalmazhatdk a di-
és triizocianatok, melyeknek izocianatcsoportja egy ali-
fas vagy aromas molekularészhez kapcsolodhat. Alkal-
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mas alifas diizocianatok példaul a tetra-metilén-diizocia-
nat, a pentametilén-diizocianat és a hexametilén-diizo-
cianat. Alkalmas aromas izocianatok példaul a toluilén-
diizocianat (TDI: 2,4- és 2,6-izomerek keveréke), di-
fenil-metan-4,4'-diizocianat (MDI: DESMODURRVL,
Bayer), polimetilén-polifenil-izocianast (MONDURR
MR, Mobay Chemical Company); PAPIX, PAPI? 135
(Upjohn Co.), 2.4,4'-difenil-éter-triizocianat, 3,3"-di-
metil-4-4'-difenil-diizocianat, 3,3'-dimetoxi-4-4'-dife-
nil-diizocianat, 1,5-naftilén-diizocianat és 4,4'4"-tri-
fenil-metan-triizocianat. Tovabbi alkalmas diizocianat
az izoforon-diizocianat. Ugyancsak alkalmazhatok a di-
izocianatoknak t6bbértékii alkoholokkal képzett addukt-
jai, mint példaul etilénglikol, glicerin vagy trimetilol-
-propan, melyeket Gigy kapunk, hogy egy mélnyi tobbér-
tékii alkoholhoz az alkohol hidroxilcsoportjainak meg-
feleld mdlszami diizocianatot adunk. Ily médon a di-
izocianatnak néhany molekuldja az uretancsoportokon
keresztiil a tobbértékii alkoholhoz kapcsolddvanagy mo-
lekulatomegii poliizocianatokat képez. E termékcsoport-
nak egy kiilonosen elényds tagja, a DESMODURR L)
ugy allithatd el6, hogy 3 mol toluilén-diizocianatot
1 mol 2-etil-glicerin(1,1-bisz-metilol-propan)-nal reagal-
tatunk. Tovabbi alkalmas termékeket kapunk hexa-
mteilén-diizocianat vagy izoforon-diizocianat és etilén-
glikol vagy glicerin koz6tt végbemend adddcios reakeiod
tjan. El6ny6sen alkalmazhaté poliizocianatok a difenil-
metan-4,4'-diizocianat és a polimetilén-polifenol-izo-
cianat.

A fenti di- és triizocianatok hasznéalhatok egyenként
vagy két vagy tobb ilyen vegyiilet keverekeként.

A taldlmény szerinti eljaras céljara alkalmas poli-
aminok altalanos értelemben az olyan vegyiiletek, me-
lyek molekuldjukban két vagy t6bb aminocsoportot tar-
talmaznak, amelyek alifas vagy aromas molekularészhez
kotddnek. Ilyenek példaul a

H,N(CH,),,NH; vagy H,N(CH,),CHR(CH;),NH,
altalanos képletli a-diaminok, ahol m jelentése 2 és 6
kozotti egész szam, n jelentése 0 és 5 kozotti egész szam,
o jelentése 1 és 5 kozotti egész szam, és R jelentése
1-4 szénatomos alkilcsoport. Ilyen diaminok példaul az
etilén-diamin, propilén-1,3-diamin, tetrametilén-di-
amin, pentametilén-diamin, metil-pentametilén-diamin
és hexametilén-diamin. Elényosen alkalmazhat6 a hexa-
metilén-diamin.

Tovébbi alkalmas alifas poliaminok a

H,N(CH,~CH,NH),H
altalanos képletii polietilén-iminek, ahol n jelentése 2 és
5 kozotti egész szam. Ilyenek példaul a dietilén-triamin,
trietilén-triamin, tetraetilén-pentamin, pentaetilén-hexa-
min.

Tovabbi alkalmas alifas poliaminok a dioxa-alkan-
-a,w-diaminok, példaul a

N3N(CH;)30(CH,);0(CH,);NH;
képletii 4,9-dioxa-dodekan-1,12-diamin.

Alkalmas aromas poliaminok példaul az 1,3-fenilén-
-diamin, 2,4-toluilén-diamin, 4,4'-diamino-difenil-me-
tan, 1,5-diamino-naftalin, 1,3,5-triamino-benzol, 2,4,6-
-triamino-toluol,  1,3,6-triamino-naftalin, 2,4,4'-tri-
amino-difenil-éter, 3,4,5-triamino-1,2,4-triazol és az
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1,4,5,8-tetraamino-antrakinon. A vizben nem vagy
gyengén olddédd poliaminok hidroklorid alakban hasz-
nélhatok.

M¢ég tovabbi alkalmas poliaminok azok, amelyek az
aminocsoportokon kiviil szulfo- vagy karboxilcsopor-
tokat is tartalmaznak. Ilyenek példaul az 1,4-feni-
1én-diamin-szulfonsav, 4,4'-diamino-difenil-2-szulfon-
sav és a diamino-monokarbonsavak, mint példaul az
ornitin és a lizin.

A fenti poliaminok hasznalhatok egyenként vagy két
vagy tobb ilyen vegyiilet keverékeként.

A taladlmany szerinti eljarassal formalhat6 peszticidek

— vizben nem oldodnak, de vizzel szemben ellenallok,

— szobahdmérsékleten folyékonyak vagy olvadas-

pontjuk 60 °C, vagy egy vizzel nem elegyedd
szerves oldoszerben oldhatdk,

— izociandtokkal szemben inertek,

poliizocianatokat oldjak.

A peszticidek feloldasara alkalmas, vizzel nem ele-
gyedd oldoszerek példaul az alifas és aromas szénhidro-
gének, mint hexan, ciklohexan, benzol, toluol, xilol,
asvanyolaj vagy kerozin. Alkalmas oldoészerek tovabba
a ciklohexanon valamint a halogénezett szénhidrogének,
mint metilén-klorid, kloroform vagy o-diklér-benzol. Az
¢ célra alkalmas névényolajok kozé tartozik példaul nap-
raforgé-, sz6ja- és gyapotmagolaj. Ugyancsak alkalma-
sak a kereskedelmi forgalomban SOLVESSOR (Exxon)
és SHELLSOLR (Shell Chemical) méarkanéven kaphat6
mono- és polialkilezett aromas keverékek.

A talalmény szerinti eljaras a peszticidek széles koré-
nek — példaul herbicidek, a novények novekedését sza-
balyozo szerek, inszekticidek, akaricidek, nematicidek,
fungicidek és ektoparazitak elleni szerek — formalasara
alkalmazhatd. Kémiai szerkezetiiket tekintve ezek a
peszticidek a vegyiileteknek igen sokféle csoportjaba
tartozhatnak. A talalmany szerinti eljarassal formalhat6
vegyiiletek lehetnek példaul dinitro-anilin-, acil-alanin-,
acil-karbamid-, triazol-szarmazékok, karbamatok, fosz-
forsav-észterek, piretroidok, benzilsavas észterek,
policiklikus halogénezett szénhidrogének, formamidi-
nek vagy a dihidro-1,3-tiazol-2-ilidén-anilin szarmazé-
kai. Az alabbiakban példakat sorolunk fel a fenti vegyii-
letcsoportokba tartozd egyedi vegyiiletekre. Ahol ismert,
ott a vegyiletek trividlis nevét is megadjuk (lasd
Pesticide Manual, 9th edition, British Crop Protection
Council).

s-Triazin-szarmazékok: atrazin, terbutilazin, ametrin,
aziprotrin, dezmetrin, dipropetrin, terbutrin, szekbu-
meton, terbumeton, ciromazin.

Karbamid-szdrmazékok: kl6rbromurom, kléroxuron,
fluometuron, metobromuron, tiazafluron.

Acil-karbamid-szarmazékok: teflubenzuron, hexaflu-
muron, diflubenzuron, flufenoxuron, lufenuron, kiér-
fluazuron, novaluron.

Halogénezett acetanilid-szarmazékok: dimetaklor,
metolaklor, pretilaklor, 2-kl6r-N-(1-metil-2-metoxi-
-etil)-acet-2,6-xilidid, alaklér, butaklor, propaklor,
dimeténamid.

Difenil-éter-szarmazékok: bifenox, 4-(4-pentin-1-il-
-oxi)-difenil-éter, acifluorfen, oxifluorfen, fluoro-

és a fenti
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glikofén-etil, fomezafen, cisz,transz(x)-2-etil-5-(4-
-fenoxi-fenoxi-metil)-1,3-dioxolan.

Fenoxi-propionsav-szdrmazékok:  fluazifop-butil,
haloxifop-metil, haloxifop-(2-etoxi-etil), fluorotopik,
fenoxaprop-etil, kvizalofop-etil, propakvizafop, di-
klofop-metil.

Dinitro-anilin-szdrmazékok: butralin, etalfluarin, flu-
kloralin, izopropalin, pendimetalin, profluralin, trifluarin.

Acil-alanin-szarmazékok:  furalaxil,  metalaxil,
benzoilprop-etil, flamprop-metil.
Triazol-szdrmazékok: difenokonazol, etakonazol,

propikonazol, 1-[2-(2,4-dik16r-fenil)-pent-1-il]1H-
-1,2,4-triazol, triadimefon, epoxikonazol, tebukonazol,
bromukonazol, fenbukonazol, ciprokonazol.
Karbamatok: dioxakarb, furatiokarb, aldikarb, benomil,
2-(szek-butil)-fenil-metil-karbamat, etiofenkarb, fenoxi-
karb, izoprokarb, propoxur, karbetamid, butilat, diallt,
EPTC, molinat, tiobenkarb, triallat, xernolat.
Foszforsav-észterek: piperfosz, anilofosz, butal-
mifosz,  klorfenvinfosz, diklorfosz, diazinon,
methidation, azinfosz-etil, azinfosz-metil, klérpirifosz,
klértiofosz, krotoxifosz, cianofosz, demeton, dialifosz,
dimetoat, diszulfonon, etrimfosz, famur, fluszulotion,
fultion, fonofosz, formotion, heptenofosz, izofenfosz,
isoxation, malation, mefosfolan, mevinfosz, naled,
oxidemeton metil, oxideprofosz, paration, foxim,
pirimifosz metil, profenofosz, propafosz, propetamfosz,
protiofosz quinalfosz, szulprofosz, femefosz, terbufosz,
triazofosz, trikloronat, fenaposz, iszazofosz, s-benzil-
0,0,-diizopropil-foszfor-tioat, edinfosz, pirazofosz.
Piretroidok: alletrin, bioalletrin, bioreszmetrin,
cihalotrin, cipermetrin, a-cipermetrin, o-cipermetrin,
deltametrin, fenpropatrin, fenvalerét, s-fenvalerat,
flucitrinat, fluvalinat, permetrin, piretrin, reszmetrin,
tetrametrin, tralometrin, etofenprox, ciflutrin,
cikloprotrin, teflutrin, flufenprox, silafluofen,
bifentrin, fenflutrin, brémfenprox.
Benzilsav-észterek: brompropilat, klérbanzilat, klor-
propilat.
Policiklusos halogénezett szénhidrogeének. aldrin,
endoszulfan.
Formamidin-szdrmazékok: klordimeform.
Dihidro-1,3-tiazol-2-ilidin-anilin-szarmazékok: NN-
-(2,3-dihidro-3-metil-1,3-tiazol-2-ilidin)-2,4-xilidin.
Egyéb: metopren, kinopren, flupropimorf, tridemorf,
bromoxinil, krimidin, bupirimat, setoxidim,
klorfenprop-metil, karboxin, butiobét, amitraz, dikofol,
oxidiazon, proklordz, propargit, dikamba, kamfeklor,
klérfenzon, diafen-tiuron, fenpiklonil, fenpropimorf,

fenpropidin, fludioxonil, pimetrozin, pirifenox,
piriproxifen, fenazakvin, tebufenpirad, piridaben,
fenproximat,  pirimidifen,  triazamat, fipronil,

tebufenocid 4-brém-2-(4-kl6r-fenil)- 1-(etoxi-metil)-5-
-(trifluor-metil)-pirrol-3-karbonitril.

A taldlmany szerinti eljardssal eldallitott mikro-
kapszuldk a fenti peszticidek tartalmazhatjak egyenként
vagy két vagy tobb peszticid kombinacidjaként.

A taldlmény szerinti eljarasban a mikrokapszulak
gyartasara szolgalo reakcidelegyhez elénydsen egy vagy
t&bb nemionos védoékolloidot adunk.
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Nemionos védokolloidként elénydsen 4-60 mPas
viszkozitast poli(vinil-alkohol)-okat hasznalunk (a visz-
kozitast 4 t%-os vizes oldatban, 20 °C-on mérjiik). Eze-
ket poli(vinil-acetat)-nak legalabb 60 t%-os, de elonyd-
sen 80-95 t%-os elszappanositasaval allitjuk eld. Ilyen
tipusd  alkalmas termékek a kereskedelemben
MOWIOLR (Hoechst) markanéven kaphatok.

A taldlméany szerinti eljarast elonydsen gy hajtjuk
végre, hogy a nemionos feliiletaktiv anyagot és adott
esetben egy nemionos véddkolloidot vizben feloldunk,
majd ehhez az oldathoz a fent felsoroltak koziil egy vagy
tobb poliizocianatot adunk a fenti peszticidek koziil egy-
ben vagy tobben vagy ezen peszticidek koziil egynek
vagy tébbnek egy vizzel nem clegyedd szerves olddszer-
rel készitett oldataban feloldva, és az igy kapott keveré-
ket homogén diszperzi6 kialakulasdig erdteljesen kever-
jiik. A keverést folytatva a keverékhez egy vagy tobb
fenti poliamint adunk, majd a keverést tovabb folytatjuk
addig, mig a poliamin és az izocianat kozotti reakcio
teljes mértékben végbemegy. A poliaminokat elénydsen
vizes oldat alakjaban alkalmazzuk. Nagy nyiréhatésu,
példaul Ystral T 20 keverd alkalmazasaval nagy keverési
sebességet érhetiink el. A keverést altalaban 20 000/perc
fordulatszamig terjed6 sebességgel végezziik.

A talalmany szerinti eljarast 10 és 75 °C kozotti,
elénydsen 20 és 45 °C kozotti homérsékleten hajthatjuk
végre.

A poliamin és poliizocianat kzotti reakcio lejatszoda-
sahoz altalaban 2 és 30 perc kozotti idétartam sziikséges.
Az talakulas mértékét és a reakcio végét a vizes fazisban
jelenlévo szabad amin titraldsaval hatarozhatjuk meg.

A kapszula falanak kialakitasghoz sziikséges kompo-
nensekb6l a kapszuldlandé anyagokra szamitva
2,5-30 t%-ot, eldnydsen 5-20 t%-ot alkalmazunk.
A kapszuldlandé anyag allhat egyetlen hatoanyagbol,
két vagy tobb hatdéanyag keverékébdl vagy egyetlen
hatdéanyagnak vagy két vagy tobb hatdanyag keveréké-
nek egy vizzel nem elegyedd szerves olddszerrel készi-
tett oldatabdl. A kapszula falanak kialakitasara szolgald
komponensekb6! felhasznilandé mennyiség minden
esetben elsdsorban a készitend6 kapszulak falvastagsa-
gatol és a kapszuldk méreteitdl fligg.

A kapszulak méretét (a részecskék medians atmérd-
jét) és részecskeméreteloszlasat CILAS 715 granulo-
méterrel mérhetjiik. A medidns részecskeatmérd (MPD)
elényosen 1-30 um, még eldonydsebben 2-20 pm.

A kapszulak falanak anyaga a kapszula teljes tomegé-
nek 2-30 t%-4t, elényodsen 5-20 t%-at, még elénydseb-
ben 5-15 t%-at képezheti.

A nemionos feliiletaktiv anyag a reakcioelegyben a
reakcidkomponensek  Gsszes  tdmegére  szamitva
0,25-5 t%, elénydsen 0,5-3 t%, még elénydsebben
0,75-1,5 t%-o0s mennyiségben lehet jelen.

Ha a reakcidelegy egy nemionos véddkolloidot is
tartalmaz, abbol altalaban elegendd 0,1-2 t% a reakcio-
komponensek dsszes tomegére szamitva.

A taldlmany szerinti eljarassal el6allithaté a
mikrokapszuldknak olyan vizes szuszpenzidja, mely li-
terenként 100-700 g, elénydsen 200-600 g mikro-
kapszulat tartalmaz.
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A taldlmény szerinti eljarassal eldallithatd vizes
mikrokapszula-szuszpenziok kozvetleniil felhasznélha-
tok azonban az ilyen szuszpenzidkat a széllitashoz és
tarolashoz tovabbi adalékok — példaul feliiletaktiv anya-
gok, siiritd, habzés- és fagyasgatl6 szerek — hozzaadasa-
val stabilizalhatjuk. Szinez6 anyagokat, példaul szinezé-
keket vagy pigmenteket is adhatunk a készitményhez a
mikrokapszulak témegére szamitva legfeljebb 5%-os
mennyiségben.

A kozvetleniil kapott szuszpenziob6l azonban ki is nyer-
hetjitk a mikrokapszulakat sziiréssel vagy centrifugalassal,
és vagy megszaritjuk, példaul permetez6 szaritissal, vagy
ismét szuszpenzidva alakitjuk. A szuszpenziobol elvalasz-
tott és megszaritott mikrokapszuldk kénnyen &nthetd port
képeznek, és gyakorlatilag korlatlan élettartamiiak.

A talalmany szerinti eljardssal készitett kapszula-
szuszpenzidk néhany évig tarolhatok.

A taldlmany tovabbi tirgya olyan, polikarbamid falu
mikrokapszuldk vizes szuszpenzidjat tartalmazo peszticid
készitmény, mely a kapszulak belsejében egy vizzel nem
elegyed peszticidet tartalmaz, azzal jellemezve, hogy a
szuszpenzid legaldbb egy hidrofob blokkot és legalabb egy
hidrofil blokkot tartalmazé vizoldhato vagy vizben
diszpergalhatd nemionos feliiletaktiv blokk-kopolimer ha-
tisos mennyiségével stabilizalt, és a készitmény legfeljebb
5 t% mennyiségii szinezdanyagot is tartalmaz.

A talalmany szerinti eljaras alkalmazasa a kovetkezd
elényokkel jar:

a nem sziikséges hozza szulfonélt diszpergaldszer;

b)  nagy hatéanyag-koncentracié érhet6 el;

¢) az eljaras egyszeribb ¢és gazdasagosabb, mert ke-
vesebb komponenst alkalmaz;

d)  akészitmények hatasossaga nem csokken.

Az alabbi példak a talalmany tovabbi illusztralasara
szolgalnak. Az emulgalashoz nagy nyiréhatasi Ystral T
20 kever6t alkalmazunk.

1. Példa

Foéz6poharban 71,1 g vizben 1,6 g Synperonic PE F
108-at oldunk. Egy masik f6z6poharban 10 g Sovesso-t,
7,0 g epoxidalt széjaolajat és 5,4 g difenil-metan-4—4'-
-diizocianatot (MDI) oldunk 48 g technikai diazinonban.
Ezt az oldatot a vizes fazisban 1-2 percen at 5000/perc
fordulatszammal keverve emulgedljuk, majd 2,2 g 1,6-
hexametilén-diamint (HMDA) adunk hozza 60 t%-os
vizes oldat alakjaban. Ezutan 3—4 6ran 4t enyhe keverést
alkatmazunk. A kapott kapszulaszuszpenzio viszkozita-
sa kicsi, koriilbeliil 50 mPA's, a kapszuldk medians
részecskeatmérdje (MPD) 15-25 um, és a szuszpenzid
literenként 315 g hatéanyagot tartalmaz.

2. Példa

Az 1. példat ismételjik meg 3,2 g Synperonic PE F
108 és 69,5 g viz alkalmazasaval. A kapott kapszula-
szuszpenzi6 tulajdonsagai hasonlok, vagyis viszkozitasa
kicsi, a kapszulak MDP-je pedig 20 pm kortili.

3. Példa
Foz6poharban 61,6 g vizben 1,6 g Synperonic PE F
108-at oldunk. Egy masik f6z6pohéarban 6,4 g epoxidalt
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szojaolajat és 6,3 g MDI-t oldunk 80 g technikai
diazinonban. Ezt a szerves fazist a vizes fazisban 1-2
percen at 12000/perc fordulatszammal keverve emulge-
altjuk, majd 2,6 g HMDA-t adunk hozza 60 t%-os vizes
oldat alakjaban. Ezutan 1-2 éran at enyhe keverést alkal-
mazunk. A Kkapott kapszulaszuszpenzi6é viszkozitdsa
200-400 mPa-s, a kapszuldk MPD-je 34 um, és a
szuszpenzi6 literenként 510 g hatéanyagot tartalmaz.

4. Példa

A 4. példat ismételjikk meg 3,2 g Synperonic PE F 108
és 60,6 g viz alkalmazasaval. A kapott kapszulaszuszpenzid
viszkozitasa valamivel nagyobb, (400-600 mPa-s), a kap-
szulak MDP-je pedig koriilbeliil 2 pm.

5. Példa

Foézdpoharban 69,5 g vizben 1,6 g Synperonic PE F
108-at oldunk. Egy masik f6z6poharban 6,5 g MDI-t
oldunk 83 g technikai iszazofoszban. Ezt a szerves fazist
a vizes fazisban 1-2 percen at 18 000/perc fordulatszam-
mal keverve emulgealjuk, majd 2,7 g HMDA-t adunk
hozza 60 t%-os vizes oldat alakjaban. Ezutan koriilbeliil
1 6ran at enyhe keverést alkalmazunk. A kapott kap-
szulaszuszpenzi6 viszkozitisa 2040 mPa's, a kapszulak
MPD-je 3 um, és a szuszpenzi6 literenként 520 g hato-
anyagot tartalmaz.

6. Példa

Az 5. példat ismételjik meg 10,3 g MDI és 34 g
HMDA alkalmazasaval. Az emulgealast 19 000/perc
fordulatszimmal végezziik. A kapott kapszula-szusz-
penzié viszkozitasa 40—60 mPa-s, a kapszuladk MDP-je
pedig koriilbelil 2,5 pm.

7. Példa

Fézbpoharban 58,3 g vizben 1,6 g Synperonic PE F
108-at, 8,0 g 1,2-propilénglikolt és 2,0 g Natrosol 250
HR-t oldunk. Egy masik fézopoharban 5,7 g MDI-t
oldunk 724 g technikai furatiokarbban 50 °C-on. Ezt a
szerves fazist a vizes fazisban 2 percen at 14000/perc
fordulatszammal keverve emulgedljuk, majd 24 g
HMDA-t adunk hozza 60 t%-os vizes oldat alakjaban.
Ezutan 2-3 6ran at enyhe keverést alkalmazunk. A ka-
pott kapszulaszuszpenzié viszkozitasa 200-400 mPa-s, a
kapszuldk MPD-je 3,5-4,0 um, és a szuszpenzi6 lite-
renként 475 g hatéanyagot tartalmaz.

8. Példa

A 7. példat ismételjik meg 8,9 g MDI, 3,7 g HMDA
és 65 g viz alkalmazasaval. Az emulgeélast 12 000/perc
fordulatszammal végezziik. A kapott kapszulaszuszpen-
zi¢ viszkozitasa 200-300 mPa-s, a kapszulak MDP-je
koriilbeliil 4 um.

9. Példa

Foéz6poharban 69,5 g vizben 1,6 Synperonic PE F
108-at oldunk. Egy masik fézépohérban 6,9 g MDI-t
oldunk 87,8 technikai metolaklorban. Ezt a szerves fazist
a vizes fazisban 1-2 percen 4t 15 000/perc fordulatszam-
mal keverve emulgealjuk, majd 2,9 g HMDA-t adunk
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hozza 60%-os vizes oldat alakjdban. Ezutan koriilbeliil
1 6ran at enyhe keverést alkalmazunk. A kapott szuszpen-
zioban a kapszulak viszkozitdsa 200-400 mPa's, MPD-je
3—4 um, és literenként 550 g hatéanyagot tartalmaz.

10. Példa

73,9 g ionmentesitett vizben 1,6 g Synperonic PE F
108-at, 0,3 g natrium-hidroxidot és 0,1 g xantdngumit
oldunk. Egy masik fozopoharban 3,1 g MDI-t oldunk
21,9 g technikai propikonazolban és 62,1 g technikai
fenpropidinben. A masodik keveréket a vizes oldatban
15 000/perc fordulatszimmal keverve emulgealjuk,
majd 2,1 g HMDA-t adunk hozza 60 t%-os vizes oldat
alakjaban. Ezutan koriilbeliil 1 éran &t enyhe keverést
alkalmazunk. A kapott szuszpenzioban a kapszulak visz-
kozitasa kicsi (300 mPa-s), MPD-je 2-3 pum.

11. Példa

A 10. példat ismételjiik meg oly médon, hogy a reak-
cidelegyhez még 8,0 g 1,2-propilénglikolt adunk, és a viz
mennyiségét 8,0 g-mal csékkentjik. A kapott szuszpen-
zidban a kapszuldk viszkozitasa kicsi (400 mPa-s),
MDP-je 2pm.

12. Példa

103,2 g ionmentesitett vizben 1,6 g Synperonic PE F
108-at, 0,3 g natrium-hidroxidot, 0,1 g xantdngumit és
8,0 g 1,2-propilénglikolt oldunk. Egy mésik f6z6pohar-
ban 1,8 g MDI-t oldunk 49,7 g technikai fenpropidinben.
Ezt az oldatot a vizes oldatban 15 000/perc fordulatszam-
mal keverve emulgealjuk, majd 1,3 g 1,6-hexametilén-
-diamint adunk hozz4 60 t%-os vizes oldat alakjéban, €s
a keverést koriilbeliil 1 6ran at folytatjuk. A kapott kap-
szulaszuszpenzid viszkozitasa kicsi (40 mPa's), MPD-je
4-5 pm.

13. Példa

73,9 g ionmentesitett vizben 1,6 g Synperonic PE F
108-at, 0,3 g natrium-hidroxidot, 0,1 g xantangumit és 8,0 g
1,2-propilénglikolt oldunk. Egy masik féz6poharban 2,6 g
MDI-t oldunk 49,7 technikai propikonazolban. Ezt az olda-
tot a vizes oldatban 15000/perc fordulatszammal keverve
emulgealjuk, majd 1,3 g 1,6-hexametilén-diamint adunk
hozza 60 t%-os vizes oldat alakjaban, és a keverést koriil-
beliil 1 dran 4t folytatjuk. A kapott kapszulaszuszpenzid
viszkozitasa kicsi (100 mPa-s), MPD-je 7-8 um.

14. Példa

107,5 g ionmentesitett vizben 1,6 g Synperonic PE F
108-at oldunk. Egy masik f6z6poharban 3,9 g MDI-t
oldunk 49,3 g technikai (97,4 t%-os) iszazofoszban. Ezt
a szerves fazist a vizes oldatban 12 000/perc fordulat-
szammal keverve emulgedljuk, majd 1,6 g 1,6-hexa-
metilén-diamint adunk hozza, és koriilbelil 1 6ran at
enyhe keverést alkalmazunk. A kapott szuszpenziéban a
kapszulak MPD-je 5—6 pm.

15. Példa
107,5 g ionmentesitett vizben 1,6 g Siliconoil VP
1632-6t (Goldschmidt Essen, NSZK) oldunk. Egy masik
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fézépoharban 3,9 g MDI-t oldunk 49,3 g technikai
(97,4 t%-0s) iszazofoszban. Ezt a szerves fazist a vizes
oldatban 16 000/perc fordulatszammal keverve emulge-
aljuk, majd 1,6 g 1,6-hexametilén-diamint adunk hozza
60 %-os vizes oldat alakjaban, és koriilbeliil 1 6ran at
enyhe keverést alkalmazunk. A kapott szuszpenzioban a
kapszulak MPD-je 5-7 pm.

16. Példa

107,5 g ionmentesitett vizben 1,6 g Pluronic P 105-6t
oldunk. Egy maésik f6z6poharban 3,9 g MDI-t oldunk
49,3 g technikai (97,4 t%-os) iszazofoszban. Ezt a szer-
ves fazist a vizes oldatban 12 000/perc fordulatszammal
keverve emulgeédljuk, majd 1,6 g 1,6-hexamteilén-di-
amint adunk hozza 60 t%-os vizes oldat alakjdban, és
koriilbeliil 1 6ran at enyhe keverést alkalmazunk. A ka-
pott szuszpenzidban a kapszulak MPD-je 34 .

17. Példa

107,5 g ionmentesitett vizben 1,6 g Pluronic F 38-at
oldunk. Egy masik f6zépoharban 3,9 g MDI-t oldunk
49,3 g technikai (97,4 t%-os) iszazofoszban. Ezt a
szerves fazist a vizes oldatban 12 000/perc fordulat-
szammal keverve emulgealjuk, majd 1,6 g 1,6-hexa-
metilén-diamint adunk hozzid 60 t%-os vizes oldat
alakjaban, és koriilbeliil 1 6ran at enyhe keverést al-
kalmazunk. A kapott szuszpenziéban a kapszulak
MPD-je 5-7 pm.

18. Példa

107,5 g ionmentesitett vizben 1,6 g Pluronic P 103-at
oldunk. Egy masik fézépoharban 3,9 g MDI-t oldunk
49,3 g technikai (97,4 t%-o0s) iszazofoszban. Ezt a szer-
ves fazist a vizes oldatban 12 000/perc fordulatszammal
keverve emulgealjuk, majd 1,6 g 1,6-hexametilén-di-
amint adunk hozza 60 t%-os vizes oldat alakjéban, és
koriilbeliil 1 6ran 4t enyhe keverést alkalmazunk. A ka-
pott szuszpenzidban a kapszuldk MPD-je 6-8 pm.
A kapszulak gyors agglomeraci6ja figyelhetod meg.

19. Példa

107,5 g ionmentesitett vizben 1,6 g PVP-VA 630-at
oldunk. Egy masik f6zopoharban 3,9 g MDI-t oldunk
49,3 g technikai (97,4 t%-os) iszazofoszban. Ezt a szer-
ves fazist a vizes oldatban 12 000/perc fordulatszammal
keverve emulgealjuk, majd 1,6 g 1,6-hexametilén-di-
amint adunk hozza 60 t%-os vizes oldat alakjéban és
koriilbeliil 1 éran 4t enyhe keverést alkalmazunk. A ka-
pott szuszpenzidban a kapszuldk MPD-je 3—4 um.

20. Példa

104, 3 g ionmentesitett vizben 4,8 g ANTARA
430-at oldunk. Egy masik f6z6pohérban 3,9 g MDI-t
oldunk 49,3 g technikai (97,4 t%-os) iszazofoszban.
Ezt a szerves fazist a vizes oldatban 12 000/perc for-
dulatszammal keverve emulgealjuk, majd 1,6 g 1,6-
-hexamteilén-diamint adunk hozza 60 t%-os vizes ol-
dat alakjaban, és koriilbeliil 1 6ran at enyhe keverést
alkalmazunk. A kapott szuszpenzidban a kapszulak
MPD-je 10-15 pm.
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dat alakjaban, és koriilbeliil 1 6ran 4t enyhe keverést
alkalmazunk. A kapott szuszpenzidéban a kapszuldk
MPD-je10-15 um.

21. Példa

105,9 g ionmentesitett vizben 3,2 g PVP-VA E 335-6t
oldunk. Egy masik foz6pohéarban 3,9 g MDI-t oldunk
49,3 g technikai (97,4 t%-o0s) iszazofoszban. Ezt a szer-
ves fazist a vizes oldatban 12 000/perc fordulatszdmmal
keverve emulgedljuk, majd 1,6 g 1,6-hexametilén-di-
amint adunk hozza 60 t%-os vizes oldat alakjaban, és
kériilbeliil 1 6ran at enyhe keverést alkalmazunk. A ka-
pott szuszpenzidban a kapszuladk MPD-je koriilbeliil
2 pm.

22. Példa

105,9 g ionmentesitett vizben 3,2 g PVP-VA E 535-6t
oldunk. Egy masik féz6poharban 3,9 g MDI-t oldunk
49,3 g technikai (97,4 t%-0s) iszazofoszban. Ezt a szer-
ves fazist a vizes oldatban 12 000/perc fordulatszammal
keverve emulgedljuk, majd 1,6 g 1,6-hexametilén-di-
amint adunk hozza 60 t%-o0s vizes oldat alakjaban, és
koriilbeliil 1 éran at enyhe keverést alkalmazunk. A ka-
pott szuszpenzidoban a kapszuldk MPD-je kériilbe-
Ial 2,2 pm.

23. Példa

105,9 g ionmentesitett vizben 3,2 g PVP-VA E 735-6t
oldunk. Egy masik féz6poharban 3,9 g MDI-t oldunk
49,3 g technikai (97,4 t%-0s) iszazofoszban. Ezt a szer-
ves fazist a vizes oldatban 12 000/perc fordulatszammal
keverve emulgealjuk, majd 1,6 g 1,6-hexametilén-di-
amint adunk hozza 60 t%-os vizes oldat alakjaban, és
koriilbeliil 1 6ran 4t enyhe keverést alkalmazunk. A ka-

SZABADALMI IGENYPONTOK

1. Eljaras vizzel nem elegyedd peszticidet tartalmazo,
polikarbamid falii mikrokapszulak vizes szuszpenzi6ja-
nak eldallitasara oly modon, hogy egy poliizocianatnak
avizzelnem elegyed6 peszticiddel képzett oldatat vizben
diszpergaljuk, majd ezt a diszperziét egy poliaminnal
reagaltatjuk, azzal jellemezve, hogy a poliizocianat és a
vizzel nem elegyedé peszticid oldatanak diszpergalasat,
valamint a diszperzio6 és a poliamin kozétt ezt kdvetden
végbemend reakcidt legalabb egy 0,25 és 5 t% kozotti
mennyiségili vizoldhaté vagy vizben diszpergalhato,
nemionos, 1000-250 000 dalton atlagos molekulatéme-
gl feliiletaktiv blokk-kopolimer jelenlétében hajtjuk
végre, amelynek blokk szerkezete

A-B-A,
A-B vagy
—(A-B),-

altalanos képlettel irhat6 le, ahol

n 1és 5 kozotti egész szam,
A legalabb egy hidrofil blokk, melynek jelentése
poli(etilén-glikol)-(POE), poli(vinil-pirrolidon) (PVP),
poli(vinil-alkchol) (PVA), poli(hidroxi-etil-celluloz)
(PHECQ), poli(vinil-metil-éter) (PVME), hidroxi-propil-
-celluléz (HPC), poli(hidroxi-metil-metakrilat)
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(PHEMA), poli(etilén-imin} (PEI) vagy etil-hidroxi-etil-
-celluléz (EHEQ);

B legalabb egy hidrofob blokk, melynek jelentése
poli(oxi-propilén) (POP), poli(vinil-acetat) (PVAc), po-
lisztirol (PS), poli(oxi-butilén) (POB), poliizoprén (PIP),
polibutadién (PBD), poli(vinil-klorid) (PVC), poli(alkil-
-vinil-pirrolidon),  poli(dimetil-sziloxdn) (PDMS),
poli(alkil-akrilat) (PAA), poli(alkil-metakrilat) (PAM),
etil-celluléz vagy poli(alkil-éter)-alkohol;

mimellett a kapszulak falanak kialakitdsara szolgald
komponenst a kapszulalandé anyag tomegére szamitva
2,5 és 30 t% kozotti mennyiségben alkalmazzuk, és a
reakciot 10 és 75 °C kozotti hémérsékleten hajtjuk
végre.

2. A 2. igénypont szerinti eljards, azzal jellemezve,
hogy olyan nemionos feliiletaktiv anyagot alkalmazunk,
amelynek atlagos molekulatémege 5000 és 25 000
dalton kozé esik.

3. Az 1. igénypont szerinti eljaras, azzal jellemezve,
hogy nemionos feliiletaktiv anyagként olyan poli(alkil-
vinil-pirrolidon), PAA, PAM vagy poli(alkil-éter)-alko-
hol blokkokat tartalmazé polimert alkalmazunk, amely-
ben az ,alkil” kifejezés 1-16 szénatomos egyenes vagy
elagaz6 lancu alkilcsoportot jelent.

4. Az 1. igénypont szerinti eljaras, azzal jellemezve,
hogy nemionos feliiletaktiv anyagként folyékony, pasz-
taszerii vagy szilard anyagot alkalmazunk.

5. Az 1. igénypont szerinti eljaras, azzal jellemezve,
hogy nemionos feliiletaktiv anyagként PVP-PVAc,
PVP-VA tipusu, POE-POP-POE, (POE-
POP),N-CH,—-CH,-N(POP-POE),, POE-PDMS-POE,
PMMA-g-POE vagy PVP-PS blokk-kopolimert alkal-
mazunk.

6. Az 1. igénypont szerinti eljaras, azzal jellemezve,
hogy kapszulalaséra peszticidként egy herbicidet, nové-
nyi novekedést szabalyozé szert, inszekticidet,
akaricidet, nematicidet, fungicidet, névényvédé szert
vagy ektoparazitak elleni szert alkalmazunk.

7. Az 1. igénypont szerinti eljaras azzal jellemezve,
hogy poliizocianatként  tetrametilén-diizocianatot,
pentametilén-diizocianatot, hexametilén-diizocianatot,
toluilén-diizocianatot, difenil-metan-4,4’-diizocianatot,
polimetilén-polifenil-izocianatot, 2,4,4’-difenil-éter-tri-
izocianatot, 3,3’-dimetil-4,4’-difenil-diizocianatot, 3,3°-
dimetoxi-4,4’-difenil-diizocianatot, 1,5-naftilén-diizo-
cianatot vagy 4,4’4"-trifenil-metan-triizocianatot alkal-
mazunk.

8. Az 1. igénypont szerinti eljaras, azzal jellemezve,
hogy poliaminként

H,N(CH3)mNH; vagy H,N(CH,),CHR(CH;),NH;

altalanos képletl o, -diaminokat ahol m jelentése 2
és 6 kozotti egész szam, n jelentése 0 és 5 kozotti egész
szdm, 0 jelentése 1 5 kozotti egész szam, és R jelentése
1 4 szénatomos alkilcsoport, vagy

H,N(CH,~CH,NH),H
altalanos képletii polietilén-imineket — ahol n jelentése
2 és 5 kozotti egész szam — vagy dioxa-alkan-a,
diaminokat, példaul
H,N(CH;)30(CH2)40(CH;);NH,
képletii 4,9-dioxa-dodekan-1,12-diamint alkalmazunk.
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9. A 8. igénypont szerinti eljaras, azzal jellemezve,
hogy poliaminként etilén-diamint, propilén-1,3-diamint,
tetrametilén-diamint, pentametilén-diamint, metil-pen-
tametilén-diamint, hexametilén-diamint, dietilén-tri-
amint, trietilén-triamint, tetraetilén-pentamint vagy
pentaetilén-hexamint alkalmazunk.

10. Az 1. igénypont szerinti eljaras, azzal jellemezve,
hogy a nemionos feliiletaktiv anyagot és adott esetben
egy nemionos védbkolloidot vizben feloldunk, hozza-
adunk egy vagy tobb poliizociandtot egy vagy tobb
peszticidben vagy egy vagy tobb peszticidnek egy vizzel
nem elegyedd szerves olddszerrel készitett oldatéban
feloldva, és az igy kapott keveréket homogén diszperzié
kialakulasaig erdteljesen keverjiik, majd a keverést foly-
tatva a keverékhez egy vagy t6bb poliamint adunk, és a
keverést tovabb folytatjuk mindaddig, mig a poliamin és
az izocianat koz6tti reakcid teljes mértékben végbe nem
megy.

10

15

11. A 10. igénypont szerinti eljéras, azzal jellemezve, hogy
a keverést 20 000 fordulat/perc sebességgel végezziik.

12. Az 1. igénypont szerinti eljaras, azzal jellemezve,
hogy olyan mikrokapszuldkat llitunk el6, melyeknél a
kapszulak medians atméréje 1 és 30 pm kozotti.

13. Az 1. igénypont szerinti eljaras, azzal jellemezve,
hogy olyan mikrokapszulékat llitunk el6, melyeknél a
kapszulak falanak anyaga a kapszulak dsszes tomegének
2-30 t%-at teszi ki.

14. Peszticid készitmény, azzal jellemezve, hogy az 1.
igénypont szerinti eljarassal elallitott, polikarbamid falu,
vizzel nem elegyedd peszticidet magaba foglalé mikro-
kapszulak vizes szuszpenzidjat tartalmazza, mely szusz-
penzi6 egy vizoldhaté vagy vizben diszpergilhatd, nem-
ionos, legalabb egy hidrofob blokkot és legalabb egy hid-
rofil blokkot tartalmazo feliiletaktiv blokk-kopolimerrel van
stabilizdlva, és akészitmény tartalmaz még a mikrokapszulak
tomegére szamitva legfeljebb S t% szinezbanyagot.

Kiadja a Magyar Szabadalmi Hivatal, Budapest
A kiadasért felel: Gyurcsekné Philipp Clarisse osztalyvezetd
Allami Nyomda Rt. @ 260-0451 Fax: 260-3632
E-mail: allami.nyomda@lang.hu — Internet: http://www .lang hu/allami.nyomda
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