cesxi » sovensel 7\ EREJNENA PRIHLASKA

REPUBLIKA

o) VYNALEZU "

FEDERALNI URAD
PRO VYNALEZY

(22) 13.02.91

{32) 13.02.90

(31) 90/9001689

{33} FR

(40) 15.09.91

(21) 00361-91.H
{13) AY

5(51) ¢ 08 G 79/02

(71)

(72)

ATOCHEM, Puteaux, FR

Chambrette Jean-Paul, Billere, FR
Pagniez Cuy, Poey de L’ Bscar, FR
Potin Philippe, Billere, FR

(54)

(57

Zplisob pEipravy polyfosfazend suhstituct
polydichlorfosfazenn

Resenf se tykd zpisobu peipravy polyfosfazenu
substituef polydichlorfosfazanu nukleofilnim
¢inidlem v uwhlovodikovém prostfedi. Podstata
Fegenl spofivd v tom, %e se substitusni reakce
provede v pfitomnosti polyetheru. Zpasobem se
dosdhne vyssfho gstupné substituce.
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Zpisob pripravy polyfosfazend substltuci polyd1ch10rfos~
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fazenl

Oblast techniky

Vynédlez se tyké'zpﬁéobu pfipravy polyfosfaieh&
substituel polydichlorfosfazend v uhlovodikovém prostie-
di.

Dosavadni stav techniky

Polyfosfazeny predstavuji skupihu polymerd tvore-
nych minerdlnim fosforodusikatym fet&zcem, ve kterém
atom fosforu nese substituenty rozli&ného charakteru.
Tyto polymery mohou zejména obsahovat mnofinu struktur-
nich jednotek obecného vzorce I :

ve kterém symboly R, které mohou byt identické nebo odlig- -

né v jedné a téZe strukturni jednotce nebo v Jednotli-
v¥ch strukturnich Jednotkdch, znamenaji radikdly zvole-

né ze skupiny zahrnujici alkylovy radikél, arylovy radi-

kdl, . alkoxylovy. radikal, fluoralkoxylovy radlkal, aryl-
oxy-radlkél alkylsulfidovy radikél, arylsulfidovy radi-
kél, alkylaminovy radikdl nebo arylaminovy radikdl.

Tyto polymery se ziskaji z polydichlorfosfazend




obecného vzorce IT :
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substituel atomd chloru sloudeninami s nukleofilni pova-
hou podle ndsledujiciho reak#nfho schematu :

R
_ | -
~—+N=z=P—~— +XR——p _N=T————-+xc1
R

kde X znamenéd zejména atom vodiku nebo atom alkaelického
kovu a R méd vy3e uvedeny vyznam.

'V odborné literatufe Jsou popsané &etné slouéenl-.
ny XR s nukleofilnf povahou. Hlavnimi zdstupei tdchto
nukleofilnich slouenin Jjsou fenoldty a alkoholdty /ze-

. Jména - fluorované alkoholdty/ sdruZené se sodnym iontem.

Pro provedeni vySe uvedené substituce jsou navrho-
vany dva typy reak@nich prostfedi :

- ethery /tetrahydrofuran, ethylenglykolethery,
“dioxan/, které umoinujl provéddt substituci v
homogenni f&zi /H.R. Allcock a kol., Inorg. Chem.
-5 ./10/, 1709, 15, /1966/Aust1n et Coll. Macro-
" molecules 16 /5/, 719=22" /1983/; o

- uhlovodiky, ve kterych Jjsou fenoldty a alkoho-
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holdty nerozpustné nebo Zdstedné rozpustné /Austin
a kol. Macromolecules 16 /5/, 719-22 /1983/,
H.R. Penton, patent US 4 514 550/.

Substituce provédéné v uhlovodikovém prostfedi

q :/benzen, toluen, xyleny, cyklohexan atd./ mé ve srovnani
" se substituctl provédénou v etherovém .prost¥edi mnoho vy-

hod, mezi kterymi lze zejména uvést: niZ31 néklady a
gasto slab¥{ toxicita, snadnost sudenf, ni%¥{ stupéﬁ
degradace v prib&hu substituce a snadné odstran&ni chlo-
ridu sodného vznikajiciho jako vedlej&i produkt bud pro-
mytim reakdniho prost¥edf vodou nevo jednoduse filtraci.

Naopak v p¥ipad® pouziti jakéhokoliv uhlovodiku
jsou vZdy ndkterd nukleofilni &inidle, kterd jsou v tom-
to uhlovodiku zcela nerozpustnd a nejsou v disledku toho
po dosaZeni urditého stupnd konverze ddle substituovat
atomy chloru. Takto substituované polyfosfazeny si potom
zachovavajl vysoky obsah zbytkového chloru, z &ehoZ vy-
plyvé, Ze v prib&hu extrakce a promyti dochdzi k ddsted~
né degradaci polymeru, coZ m& zase za nisledek niZ3%{ mo-

lekulovou hmotnost takového polymeru. Z toho rovnéz ply—
;ne relativné nizky vytézek uvedené substltuénl reakce.,

Substituce atomf chloru polydichlorfosfazenu alko-
holdty ostatné pi¥indé3{ rovn&i specifické problémy. Je
znémo, Ze soudasnd se substitudni reakeci probihéd také
konkurenéni reakce roz8tépeni fetézce, coZ smEfuje k sil-
nému snizeni st¥edni molekulové hmotnosti polymeru a k
z1skéni frakce s velmi nizkou molekulovou hmotnosti. Ta-
to konkuren&ni degradadni reakce se mnohem vice aplatﬁu—
je p¥i pouZitf alkoholdtd neZ p#i pouzit{ fenoldtd. Pro-

._blém fluorovanych alkoholatld krom& toho spoéivé v Jjejich

degradaci, ke které dochaz1 v disledku napadenl jejich
atomd fluoru jejich vlastni alkoholdtovou funkei. Froto

Jsou vytéiky uvadéné v odborné literatufe pro substituci




- fluorovanymi alkoholy v etherovém prost¥ed{ velmi nizké
/H.R. Allcock & kol. Inorg. Chem. 5 /10/, 1709, 15, /1966/
nebo K.A. Reynard a kol. patent US 3,896,058/, |

—
= B
s

'Tyto specifické problémy, ke kterym dochézi pii
substituci alkoholdty, mohou byt omezeny na minimum tim,

- -

- éeuse“éubstituce provede v uthVOdIKOVém‘prostfedi-pfi-~-*'
pokud mo#no co nejniZsi teplotd za Ufelem omezeni nukleo-
filni povahy a tédy agresivity alkoholdtovych aniontd.
JestliZe se v3ak substituce provddi za tchto podminek,
potom neni moZné dosdhnout uplné substituce atomd chloru
nédsledkem nerozpustnosti alkohol&dtl, kterd Jje tim vyssi,
¢im se pracuje p¥i ni%si teplotd.

'Za U¥elem vyfeSeni tohoto problému spojeného s ne-
dostatednou rozpustnosti jak n¥ktergch fenoldtd, tak i
alkoholdtd navrhli P.E. Austin a kol. v Macromolecules
16 /5/, 7T19-22 /1983/ provédét uvedenou substituci v pri-
tomnosti kvartérnich amoniovych soli.

V pripadé fenolatu tento zpisob nedovoluje praco-
vat vyluéné v pfitomnospi_uhlovodiku,jakoéto rozpoudtéd-
E la;:ani2~by'se prﬁbéh.SubsﬁiiucefzéstaVii'na nedostates-
ném stupni konvérze a aniZ by tedy finélni produkt obsa-
hoval vyéokj obsahlzbytkového chloru. Tepelna stabilita

- kvartérnich smoniovych solf. je velmi omezen&, neZ aby e

bylo moZné dlouhodobd pracovat pfi zvyBenych teplotdceh,

nezbytnych pro substituci fenoldty, které vykazuji zvy-

Sené sterické zdbrany. I kdyZ pouZiti kmartérnich amonio-

vych soli umoéﬁuje provést substituci aikoholéty v &isté

uhlovodikovém prostfedi, zistdvaji takto dosaZenéd vytdi-

ky nizké /P.E. Austin a kol. Macromolecules 16 /5/, 719-
22 /1983/.

P .\:j
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Vyndlez tedy navrhuje zlepseny zphsob pripravy

- LI L Py T

sfazenu substituci atomd chloru polydichlorfosfa-
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Vyndlez zejména navrhuje zpisob umoiujic! dossh-
nout zvyZeného stupné substituce provad&né pomoc{ feno-
14td a alkoholétd alkalického kovu.

Vynéiez rovnéz navrhuje zp&sob vedouci k vyssimu
vytezku substltuovaného polymeru.,

Ostatni vyhody zpisobu podle vynalezu budou patrné
Z nésleduaiciho textu.

‘Podstata vynélezu

Predmdtem vynélezu Jje zpisob pripravy polyfosfa~
zend substitucd polydichlorfosfazenu pomoecf nukleofil-
nich.ginidel v uhlovodikovim prostredi, jehoZ podstata
spoivd v tom, %e se substitudni reakce provede zcela
nebo &dstedn& v pritomnosti polyetheru.

Obecné miZe byt polyether pouzit v mnozstvi ales-
pon royném 0,1 % hmotnostniho, vztaZeno na hmotnost nukleo-
filniho ¢inidla. S vyhodou toto mnozstvi nepresahuje 10 %
hmotnostnich,

Aby tyto polyethery meély dostateénou uélnnost, mu-

si- byt tvoreny retezcem obsahu3i01m poéet etherovych

funkei alespon rovny 4. Tento fet&zec mife byt ukonden

na obou koncich hydroxylovou funkei nebo etherovou funkci
anebo mlZe byt na jednom konci ukonéen hydroxylovou funk-
¢l a na druhém konci etherovou funked,

Tento Tetézec mlZe byt zejména tvoren ethylenoxi-
dovym fetdzcem, propylenoxidovym fetdzcem nebo kombinsci
obou t&chto retdzed.

Tyto polyethery, které budou dale nazyvény kata-

“lyzétory, mohou byt zahrnuty pod nasledujici obecny vzo-

rec ITT :




R, Q0 — CxH2X > /II1/
n
ve kterém
n . znamend celé éislb,alespoﬁ;rovné'4;7 o
X znamensd 2 nebo 3
a ' .
R1 a RZ’ které mohou byt identické nebo odlis-

né, mohou znamenat atom vodiku, alkylo-

vy radikdl obsahujici. i a% 24 atomd uhli-
ku, mono- nebo polycyklicky arylovy ra-
dikdl obsahujici aZ 18 atomd uhliku ne-
bo alkylarylovy nebo aralkylovy radik&l,

Jedich alkylové a arylové #dsti Jsou

stej-

né jako vySe definované elkylové a arylo-

vé radikély.

V uvedeném obecném vzorci III n je obecn& vy3si

nez 20 a vyhodn& leZi v rozmezi 50 a% 200.

*

Jako'bfiklady'uVedénYCh ﬁolyether&"lze uvést ze-

Jména polyethery obecného vzorce III, ve kterém jeden

z obecnych symbold R, nebo R, znamend atom vodiku a dru-

hy znameng& alkylarylovy radikél, zejména alkylarylovy

radikadl obsahujici 8 aZ 20 atomd uhliku.

Pfi zplsobu podle vynalezu mlZe byt zavedeni ka-
talyzatoru provedeno kdykeliv v prib&hu substitudni re-

akce. Toto zavedeni md%e bjt provedeno hned na poddtku

spole¥nd se zavedenim ostatnich reaké&nich sloZek. Rovn&%
m&ée_pjt provedeno aZ po uréité dob&, b&hem které}dojde‘_

-k prib&hu substituce do stupng, kiery jé dosaZitelny v

nepfitomnosti katalyzdtoru.

Jak bylo uvedeno, provadi se substitugni reakce
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v uhlovodikovém prostfedi, p¥idem? toto uhlovodikovd
prostredi mbZe byt tvoreno aromatickym uhlovodikem, cy-
kioalifatickym uhlovodikem nebo alifatickym uhlovodikem,
napfiklaed nékterym z vySe popsanych uhlovodikﬁ nebo je-
jich smési

, . Do rozsahu- vynalezu rovneéz spada prlpad kdy se’
Jakc rozpoudt&dlo substitudniho reakéniho prostredi po-
uzije smés uhlovodikd a etherl, pFidem? uvedené ethery
mohou byt naptfiklad zvoleny z vyée uvedenych etherd.
Zavedeni etherového rozpoudtddla mdZe byt provedeno
hned na poldstku spoledn& s uhlovodikem nebo a® do re-
ak&niho prostfed{ v prib&hu substitudni reakce.

Substitudni reakce se obecnd provéd{ p¥i teplotd
od asi 0 °C do asi 220 ° a to zejména v zévislosti na
pouzitém nukleofilnim &inidle a pri tlaku daném tenzi
pary pouZitého rozpoudtidla.

Zplsob podle vynélezu umoinuje ziskat polyfosfa-
zeny ve zvySeném polymernim vyt&iku a substitudnim vy-
t&Zku v blizkosti 100 O/O, v kaZdém pfipad& v3ak ve vy-
téZku vyésim nez 95 %, prléemz ziskany polymer, ktery

'rovnéz spadé do rozsahu vynélezu, né vy$si molekulovou

hmotnost neZ v pripadech, kdy byl ziskén klasickymi do-
sud znémymi zpisoby.

Priklady provedeni vyndlezu

Priklad 1 /srovndvaci

1a/ Do réaktoru‘pOQ flakem dusiku se zavede:18,13
g/0,193 molu/ fenolu a 225 g xylenu, pritemZz 50 g xylenu
se oddestiluje za Ufelem zaji¥t&ni dehydratace reakéniho




prost¥edi. Obsah vlhkosti je timto zpisobem sniZen na
alespoﬁ 10 ppm. K tomuto roztoku se potom pridé 5,15 g
/0,172 molu/ hydridu sodného. Reakce pii které vzniké
fenoldt sodny prob&hne v prdb&hu 2 hodin za michéni p#i
teplotd 140 °C.

1b/ Suspenze fenolétu sodného v xylenu se potom

: fochladi na teplotu 120 . C nade%. se-do ni pfi této te-' 

plot& zavede 9,06 g /0,156-chlorovy ekvivalent/ poly-
dichlorfosfazenu rozpudténého v 18 g trichlordifenyliu.
Sm&s se neché& reagovat po dobu 24 hodin pfi teplotd

0
140 “C.

Reakdéni sm&s se potom neutralizuje koncentro#anou
kyselinou chlorovodikovou a zfiltruje pfes vrstivu infuzo-
riové hlinky. Xylen se odpafi{ aZ k ziskdnf sirupu a ten-
to zbytek se nalije do 500 ml methanolu. Po odstfedsni
se polymer op&tovnd rozpusti v minimdln{ mnoZstvi tetra-
hydrofuranu a znovu se vysrdZi v 500 ml methanolu. Tato
posledni operace seIOpakuje jedté Jjednou. Findlni poly-
mer se nakonec vysus3l za sniZeného tlaku pfi teploté‘SO ¢
/absolutni tlak 133,32 Pa/. Ziskd se 12,86 g polydifeno-

xyfosfazenu, coZ predstavuae vytezek 71,3 % Tento poly— |

- mer mé nésleduaiC1 vlastnost1 :

- obsahlzbytkového‘chloru: 0,64 % hmotnostniho,
.= limitni viskozifn{ &islo: 64,3 ml/g,

- Mw /difuzi svdtla/: 530 000.

Priklad 2

P¥{prava fenoldtu sodného se proﬁede postupem podle
odstavce l1a prikladu 1 2z 18,24 g /0,194 wolu/ fenolu,

225 g xylenu a'5,16 /0,172 molu/ hydridu sodného

Substitudni reakce se provede podle odstavece 1b
pfikladu 1 za pouziti 8,88 g /0,153-chlorovy ekvivalent/

™
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stejného polydichiorfosfazenu. Reakéni sm&s se potom
udrzZuje po dobu 20 hodin ns teplots 140 °c.

K reakdni smé&si se potom piidd 0 44 g nonylfenolu
ethoxylovaného 100 molekulami ethylenoxidu na jeden mol
nonylfenolu /2,2 %,vztaZeno na hmotnost fenoldtu sodné-

‘ho/.. Tato reakcnl smés- se potom udrzuae “po dobu 20 hodin, .

na teplote 120 °c.

Rezultujic! polymer se izoluje a pfedist{ postu-
pem podle odstavce 1b pFikladu 1. Ziskd se 14,78 g /vy-
tézek: 83,6 %/ polymeru, majictho ndsledujic{ analytlcké
charakteristiky

- obsah zbytkového chloru: 0,062 % hmotnosfniho,
- limitni viskozitni &fglo: 83,6 ml/g,
- Mw /difuzi svitlgf 809 000.

P¥{klad 3

Do reaktoru o objemu 30 litrs vybaveného turbino=-
vym michadlem a natlakovaného dusikem se zavede 4445 g
toluenu, 14504 g xylenu a smés fenold obsahujfei 49,94 g
eugenolu, 496 g fenolu a 815 g p-ethylfenolu /0,304 molu,
5,271 molu, resp. 6,671 molu/. Tento roztok se vysusi
destilaci 5266 g rozpoustédla /obsah vlhkosti alespon
10 ppm/. Do smési se potom zavede 253 g sodfku /i1 mold/.
Reakéni sm&s se privede na teplotu zpétného toku a rych=-
lost michdni se postupp¥ zvy81 na 3000 otédek za minutu.
Vyvoj vodiku zcela ustane pPo 40 minutdch, nafe? se uve-
dené reakdni podminky udrzuji jest& po dobu 2 hodin.

Reak&ni smés se potom ochladi na teplotu 110 C
nate? se do ni zavede 571,83 & polydichlorfosfazenu /9,86-
chlorovy ekvivalent/ rozpusté&ného ve 1235 g trichlorben-
zenu. Smés se potom zah$ivd na teplotu 120 °¢ po dobu
20 hodin, nadeZ se k ni prigs 32 g nonylfenolu ethoxylo-
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vaného 100 molekulami ethylenoxidu. Reak#ni smés se po-
tom udriuje po dobu 20 hodin na teplotd 120 °c.

Po ochlazeni se reak¥ni sm&s mirn¥ okyself p¥i-
dénim koncentrované kyseliny chlorovodikové a zfiltruje
pies filtr potaZeny vrstvou infuzoriové hlinky. Reak&ni

. . smés se potom zahusti az ‘na asi tfetinu svého obgemu a

vysrézi v 60 litrech methanolu. VysréaZzeny gumovity pro-
dukt se promyje v malaxéru dvakrét 7 litry isopropanolu,
potom 1,5 litru isopropanolu, potom t¥ikrst 7 litry ethy-
lenglykolu, 1,5 litru isopropanolu a kone&né 7 litry iso-
propanolu. Promytd guma se potom vysu3i v sudérn& zs sni-
Zeného tlaku pri teplotd 80 °C /absolutni tlak 66,6 Pa/.
Ziskd se 1019 g polymeru /tj. vytdZek 77 4 %/, ktery ma
nésledujici charakteristiky :

- Obsah zbytkového chloru: 99 ppm,
- limitni viskozitni &fslo: 77 ml/g
- Mw /difuzi sv&tla/: 880 000.

Priklag ¢4

V reaktoru pod tlakem dusiku se p¥ipravi suspenze
obsahujici 16,10 g 58,5% disperze hydridu sodného v ole-

- 31 /t.3+.9,42.. g nebo 0,392 molu Eistého NaH/ a 201,30 g -~

benzenu. P¥i udrZovéni teploty v reaktoru na 4 °C se

do reaktoru zavede roztok obsahujicf 29,40 g /0,294 molu/
trifluorethanolu, 30,53 g /0,151 molu/ alkoholu vzorce
H/CF2/3 4CH2OH a 106,54 g benzenu. Tento p¥idavek se
provéadi v prib&hu dvou hodin. Reakdni smés se potom

udrzuje za michéni dal¥f 4 hodiny pri teplots ¢ °C.

X reakénl smési se potom prida- 19 728 polydlchlor_,uu=ﬁ-”

fosfazenu /t3. 0,340~chlorovy ekvivalent/ rozpustdného
v 75,98 g benzenu. Tento pridavek se provede v pribéhu

10 minut, p¥ilemZ se teplota v reaktoru udrzuje mezi 6 a

St T gy
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T °%. Po 30 minutdch se reakéni sm&s neché oh¥ét na okol-
nl teplotu, nade? se k ni pridé roztok obsahujici 1,4 g
nonylfenolu ethoxylovaného 100 molekulami ethylenoxidu
a 360 ¢ tetrahydrofuranu. Reakdni sm&s se potom udrzuje
na teploté 30 °c po dobu 1,5 hodiny. Teplota v prib&hu
dvou hodln postupné vzroste aZ na 47 C Reakéni smés se
potom ponecha pHi okolnl teplote po dobu 18 hodin. =

Smés se potom neutralizuje pridavkem IN kyseliny
cnlorovodlkové a odpati k suchu, nade% se rozpusti v
acetonu a zflltruae za Udelem odstranéni chloridu sodné-
ho. Filtrét se potom zahusti a% ns asi 70 ml a vysrdzi
v 500 ml hexanu. SraZenina se znovu dvakrét rozpusti v
acetonu, zahusti a vysréz{ v ‘hexanu, nadeZ se vysusf za
snléeného tlaku /absolutni tlak 133,32 Pa/ pf¥i teplote
80 C.

Timto zplsobem se ziské 47,45 g /vjtééék 80,7 %/

‘Polymeru majiciho nésledujict charakteristiky :

~ Obsah zbytkového chloru: 222" ppm,
- limitn{f viskozitni &islo: 65,6 ml/g,

= Mw /difuzi sv&tla/: ~ .1 000 000,
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1. Zpdsob pfiprévy polnySfaéenﬁAsubstituci atomd

chloru polydichlorfosfazenu nukleofilnfimi &inidly v uhlo-
vodikovém prostiedi, vyznaleny tim, Ze se substituéni
reakce provddi zcela nebo déstednd v pfitomnosti poly-

ethgru. ¥

2. Zpuisob podle ndroku 1, vyznaleny tim, Ze poly-
. fosfazen obsahuje mnoZinu strukturnich jednotek obecné-
ho vzorce I : '

) ]
f
—— N =P —— /1/
.
i—-‘ . R l'.-.

ve kterém symboly R, které mohou byt totoZné nebo odlid- _
né v jedné strukturni’ jédnotce nebo v jednotlivych - TT Tt
strukturnich jednotksch, mohou znamenat alkylovy radi-
kdl, arylovy radikdl, alkoxylovy radikal, fluoralkoxy-
lovy radikdl, aryloxy-radikél, alkylsuifidovy radikal,
arylsulfidovy radikdl, alkylaminovy radikél nebo aryl-
aminovy radikél.

S Adlm

‘3;'"\' Zpﬁ565 ﬁbdle'néroku lyhebb'E; vyznaéeﬁy tiﬁ, Ze
nukleofilni &inidlo Je zvoleno ze skupiny zahrnujici
sloudeniny obecného vzorce XR, ve kterém symbol R zname-
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na-totéz co v pfedchézejicim bodu a X znamena atom vodi-
ku nebo atom alkalického kovu.

4. Zptisob podle nékterého z pfedchdzejicich nérokyd
2 aZ 3, vyznaceny tim, e polyether mé obecny vzorec R

~ Ve kterém'n znamend &islo alespon rovné 4, x znamend 2

. nebo 3 a symboly R a R2, které mohou byt identické nebo
0dlidné, mohou znamenat atom vodiku, alkylovy radikél
obsahualci | aZ 24 atomd ubliku, mono- nebo polycyklicky
arylovy radikdl obsahujici aZ 18 atomd uhlf{ku nebo alkyl-
arylovy nebo eralkylovy radikal, jehoZ alkylové a arylo-
vé Cdstil majl vyle uvedeny vyznam.

-

5 Zpisob podle naroku 4, vyznaéeny tim, Ze n ae

' vyEs1 nei 20,as vyhodou lez{ v rozmezi od 50 do 200.

a

R

6 Zpisob podle n&kterého z predchédzeji{cich nérokua

4 nebo 5, vyznaleny tim, Ze jeden ze symbold R a R2

znamend atom vodiku a druhy .z t&chto symbold znamena
alkylarylovy radikél obsahuaici 8 aZ 20 atomd uhliku.

T | Zpisob podle nékterdho z pfedchézejicich narokd
1 az 6, vyznaéeny tlm, Ze polyether Je pritomen v reakd-
‘nim prostredi od poéétku substituéni reakce. "

8. Zpﬁsob,podle nékterého z pfedchézejicich nérok&_
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1 aZ 6, vyznadeny tim, Ze polyether se zavede do reakd-
niho prostfedi v prib&hu substitudni reakce.

9. Zplisob podle nékterého z p¥edchézejicich ndrokd
1 aZ 8, vyznaleny tim, Ze substituéni reakdni prostfedi
,obsahuae aromatlcky uhlovodlk, cykloallfatlcky uhlov0~-
dik nebo alzfaticky uhlovodik anebo smés obsahuJici né-
kolik uhlovod{ikd. '

10. Zpisob podle naroku 9, vyznadeny tim, Ze substi-
tudni reakéni prostfedi obsahuje sm&s uhlovodiku a ethe-

T'u.

IR Polyfosfazeny ziskané zplsobem podle nékterého z
pfedchdzejicich narokd {1 aZ 10.

Zastupuje :

Y At

e g
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