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Wynalazek dotyczy sposobu wytwarzania wy¬
soko spolimeryzowanych tereftalanów połime-
tylenowych, zwłaszcza tereftalanu polietyleno¬
wego.

Wysoko spolimeryzowane tereftalany polime-
tylenowe są poliestraimi liniowymi, posiadają¬
cymi dużą wartość jako materiał do wyrobu
włókien i błon. Wytwarza się je za pomocą reak-

* cji polikondensacji, przez podgrzewanie pochod¬
nej kwasu tereftalowego, zdolnej do kondensacji,
np. tereftalanu dwu/hydroksyalkylowego.

Pochodną kwasu tereftalowego można otrzy¬
mać za pomocą każdego ze znanych sposobów,
np. działaniem glikolu na kwas tereftalowy lub
za pomocą przemiany estrowej, stosując gli¬
kol i ester kwasu tereftalowego luJb przez dzia¬
łanie tlenku alkyłanowego na kwas tereftalowy.

Z wysoko spolimeryzowanych tereftalanów po-
limetylenowych, pochodzących z glikolu etyle¬
nowego i kwasu tereftalowego najbardziej zna¬
ny jest w sprzedaży jako materiał do wytwa¬
rzania włókien i błon — tereft^anjDolietylenowy.
W sposobie fabrycznym stosowanym najczęściej
do wytwarzania tereftalanu polietylenowego

pierwsze stadium stanowi przjjpiana estrowa,
zachodząca między glikolem etylenowym i terę- #
ftaianem dwumetylowyinw celu wytworzenia te¬
reftalanu dwu/betahydroksyetylowego. Związek
ten poddaje się następnie (polikondensacji pod

zmniejszonym ciśnieniem i w wysokiej tempera¬
turze. Inny sposób wytwarzania tereftalanu po¬

lietylenowego polega na zastosowaniu jako ma¬
teriału wyjściowego tlenku etylenu i kwasu te¬
reftalowego. Podobnie tworzy się tereftalan dwu/-



koncTensacJi. ^
^ ^AlbyfphŁapieszyć wytrafeałie tych liniowych
vJnwie^fl?&w! trzeba za|«>sować 'katalizator. Znane

są li<¥ne |katalizator5l^kłużące <to fe&> celu, lecz
stwierdzono, że te które (powodują przyśpieszenie
wjhwarzainia poliestrów, rówinież przyczyniają się
do rozpadu polimeru. inną niedogodność stanowi
to, że Wlecze znanych katalizatorów powoduje
wytwarzanie polimeru mającego kolor jżółtawy
lufo ciemny. Do wytwarzania włókien pożądany
jest polimer koloru iprawie białego a do wy¬
twarzania błon — potrzebny jest polimer prze¬

zroczysty, jasny.

Wynalazek dotyczy sposobu wytwarzania wy¬
soko spolimeryzowainych tereftalanów polimetyle-
nowych. przez polikondensację zwłaszcza terefta-
lanu dwu/hydroksyaikylewego, znamiennego tyrr,
że jako katalizator w reakcji polikondensacji
stosuje się związek antymonu, rozpuszczający się
w mieszaninie reakcyjnej.

Związki antymonowe, które można stosować

w sposobie według wynalazku cbąjmują sole an¬
tymonu kwasów nieorganicznych lub organicz¬
nych, sole podwójne ja»k winian antymonylo-
potasowy i sole kwasów antymonowych np. piro-
antymonian potasu. Doskonałe wyniki uzyskano
z octanem antymonu, otrzymywanym działaniem
trójtlenku antymonu na kwas Ojctowy. W prak¬
tyce stwierdzono, że nie potrzeba wydzielać tej
soli w postaci czystej, lecz można ją dodawać
bezpośrednio do naczynia reakcyjnego, przed
reakcją pólikondensacji, w postafci mieszaniny

. z kwasem octowym, którą można rozpuścić w
glikolu. W sposobie według wynalazku można
również zastosować tlenek antymonu jako kata¬
lizator, lecz trzeba jednak uważać w czasie sto¬
sowania, gdyż katalizator ten nie rozpuszcza się
z taką łatwością jak przytoczone powyżej i może
się tworzyć osa<f,

Trzeba również wziąć pod uwagę to, aby
związek antymonu stosowany jako katalizator
nie posiadał właściwości nadżerania naczynia
reakcyjnego. Dlatego też lepiej jest nie stosować
soli mocnych kwasów, np. siarkowego, azotowe¬
go, chlorowodorowego, ponieważ każdy wolny
kwas wydzielony jako produkt hydrolizy tych
soli nadżera naczynia reakcyjne. Niedogodność ta
mniej zasługuje na uwagę, jeżeli kwas wytwo¬

rzony przy hydrolizie jest kwasem lotnym, takim
jak chlorowodór. Ponadto, jeżeli stosować sole
kwasów mocnych nielotnych, to obecność jenów
kwasowych w mieszaninie reakcyjnej może od¬
działywać na bieg reakcji polikondensacji. Z te¬
go powodu lepiej jest stosować sole antymonu
kwasów o stałej jonizacji nie większej od 10-1,
np. kwasu fluorowodorowego lub kwasu octo¬
wego.

W celu otrzymania polimeru prawie białego
należy użyć najlepiej taką ilość katalizatora, aby
ostateczny poliester zawierał mniej niż 0,05%
wagowych antymonu w przeliczeniu na metal.

Jeżeli pierwsze stadium przy wytwarzaniu wy¬
soko spolimeryzowanego tereftalanu polimetyle-
nowego stanowi przemiana estrowa, in;p. przy
otrzymywaniu tereftalanu polietylenowego z gli¬
kolu i tereftalanu dwumetylowego, to lepiej jest
stosować związek antymonowy łącznie z kata¬
lizatorem przemiany estrowej. Wiele takich ka¬
talizatorów jest znanych, lecz, stwierdzano, że
octan wapnia użyty ze związkiem antymonu daje

poliestry odpowiedniego koloru, podczas gdy
octan cynku jest szczególnie przydatny przy wy¬
twarzaniu jasnych przezroczysitych polimerów.
Aczkolwiek związki antymonu nie są jako takie
katalizatorami przemiany estrowej, można je na
ogół dodawać w razie potrzeby z katalizatorami
przemiany estrowej. Przy stosowaniu soli anty¬
monu należy zwrócić uwagę, aby rodnik kwaso¬
wy nie wytrącał katalizatora przemiany estro¬
wej. Jeżeli materiałem wyjściowym przy wytwa¬
rzaniu tereftalanu polietylenowego jest tereftalan
dwu/beta£-hydroksyetylowy, to lepiej jest dodać
związku antymonowego w czasie, gdy teraftalan
dwu/beta-hydroksyetylowy jest w stanie stopio¬
nym. Często pożądane jest aby dodawać katali¬
zator antymonowy w roztworze, w glikolu.

Wynalazek jest przedstawiony za pomocą
przykładów, lecz nie ogranicza się do nich.
W przykładach części są częściami wagowymi.

Przykład I. 100 części tereftalanu dwu/foe-
ta-hydroksyetylowego stapia się w atmosferze
azotu, w celu uniknieJa utleniania i Wprowadza
do 5-cio \i$fflwego nacpynia ze stali nierdzewnej,
zaopatrzonego w mieszadło i posiadającego dwa
otwory, J&ten u wierzchołka, połączony z pom¬
pą próżnicą, a drugi u dna zamknięty. Sto¬
pioną masę miesza się z szybkością 24 obrotów



na minutę: i: dodają toMOft: części • trćtfiluorku an¬
tymonu, po czym podwyższa się fi temperaturę
moiHwie-jak najszybciej,. Odd^tyl^ywiiie gli¬
kol, który: zbiera 4 się po p^zej^ciu^'Pjczez skrap¬
lacz.. Po-osią^^ęciu tems^atuj^; ^°G włącza
się pom^,próżniową i zmniejsza ciśnienie, stop¬
niowo tak, aby uzyskać ciśnienie. 1. mm. Hg
w temperaturze 270 — 235 °C, Bęakcję^ prowa¬
dzi się dalej w temperaturze 278°C i ciśnieniu

poniżej, 1. mm Hg w ciągu, M/& SP^zin,, po
czym przerywa się mieszanie^ odłączą^j^mpę
próżniową a przestrzeń gazową Ronad stopio¬
nym polimerem wypełnia azotejn (Rpd ciśnie¬
niem. Po otwarciu dolnego otworu naczynia
stopiony polimer zostaje wytłoczony ciśnieniem
azotu, a następnie hartowany, utwardzony
w wodzie, wysuszony i pocięty na wióry.

Otrzymany, produkt jest, jasnym, przezroczy¬
stym, polimerem,, o temperaturze mięknienia
263°C i posiada lepkość 0,74* określoną w o-
chlorofenolu. Nadaje się, on do wytwarzania
cienkich błon lub pod postacią włókien do wy¬
robu fmći przemysłowych.

Przykład* U* Postejowjer slęv jak, w przy¬
kładzie I używając zamiast trśjfluorku antymo¬
nu 0,0275 części octanu antymonu, otrzymanego
przez' ogrzewanie^ 0,0153? części SbfcOs z? 0#160
częściami bezwodnika octowego, dodanie 0/SN&9-
ści glikoteetylenowego*i gotowanie-aż do^rtrzy-
mania1 przezroczystego* rozttow*r*L Czas- trwania
reakcji w temperatura 2ffl^C^ i: pfccfc ciśnieniem
nmiejszym od? lt mm W& wynosi 3 1/3: godziny.
Gtozymuje si$ jasny polimer o lepkości 0)7? na¬
dający1 się do wytwarzania cienkich błon lub
pod' postacią- włókien do wyrobu tkanin,

Przyk-ład III. 100 części, teceftalanu dwu-
metylowego i 70 części glikolu etylenowego topi
się w atmosferze azotu, w ceJiL unikniępia- utle¬
nienia* Przy tempesnaturze 150?C dodaje się: 0^08
częśck cctamii wapnia M Q;02i części; tmjcWoifei
antymonu- rozpuszczonego w L ozęści glikolu
etylenowego;

Przemiana estrowa następuje w temperatu-
rze 160 °C — 215°C pod ciśnieniem atmosferycz¬
nym. Oddejstylowuje się metanol przy czym re¬
akcja zostaje ukończona w ciągu około 3 3/4 go¬
dzili /

Otaymaiiy tereftalan dwu/beta-hydroksyety-

lowy wprowadza się do naczynia polimeryza-
cyjnego ze stali nierdzewnej, jak opisano w
przykładzie- I, dodaje ft,5. części dwutlenku ty¬
tanu rozproszojaego w glikolu etylenowym
i mieszaninę polimeryzuje postępując tak jak
w przykładzie I.

W tym. przypadka** polimeryzację prowadzi się
pod ciśnieniem 1 mm Hgi temperaturze 285 °C

w ciągu,2:godzin, (otrzymuje się polimer? bez po¬
łysku; o lepkości 0,6&

W stanie stopionym nadaje się on do przędze¬
nia na włókna stosowane w niciach przemysło¬
wych.

P nz,y k ł,a d IV. Postękuje się tak jakvw przy¬
kładzie III z tą różnicą? że zamiast trójchlorku
antymonu, stosuję;- się 0^0$; części winianu, anty-
monylopotasowagp, a reakcję prowadzi się na
większą skalę używając naczynia* 35Urcip. litro¬
wego- Gykl przemiany estrowej trwa- 7 godzin
40* minut Polimejy^cję, prowadzi, sje w, tempe¬
raturze 230° O. a? cały cykl począwszy od pierw¬
szego. za$tps<>wania: próżni trwa, 7 godziu{ 15
minut. Otrzymuje się polimer bez połyskuo lek¬
kości wynoszącej 0,70.

Przykład V. Posteruje się jak w przykła¬
dzie III stosując 0,015, części octanu cynku
i 0,0350 części piroantymonianu potasu zamiast
octanu wapnia i trójchlorku antymonu, W, tym
przypadku nie dodaje się dwutlenku tytanu.
Przemiana estrowa zostaje ukończona, w ciągu
3 3/4 godziny. Otrzymuje się przezroczysty, jas¬
ny polimer o lepkości wynoszącej 0,79, nadający
się do wyrobu cienkich błon lub d^ przędzenia
na cienkie włókna do celów przemysłowych,

Przykład VI. Postępuje się tak jak w przy¬
kładzie III [stosując 0,015 części octanu cynku
i 0,*0350 części piroantymonianu potasu zamiast
octanu wapnia i trójchlorku antymonu. Wprzy¬
padku- tym nie- dodaje się dwutlenku tytanu.
Przemiana estrowa- zostaje ukończona w ciągu
3; t/4 godziny:> Czas polimeryzacji w temperatu¬
rze- 275=° C* i ciśnieniu mniejszym od 1 mm Hg
wynosi 3> 3/4 godziny. Otrzymuje się jasny,

przezroczysta polimer o lepkości wynoszącej
0;78* nadający^ się do wyrobu cienkich błon lub
do przędzenia na cienkie włókna do celów
przemysłowych.

F-rzykłąd V£L Postępuje- się; tak jaK w
przykładzie III stosując 0,015 części oatanucyn-



^as

ku i 0,0245 części trójfluorku antymonu zamiast
octanu wapnia i trójchlorku antymonu. W przy¬
padku tym nie dodaje się dwutlenku tytanu.
Przemiana estrowa zostaje ukończona w ciągu
3 1/4 godziny. Czas polimeryzacji w temperaturze
275°G i przy ciśnieniu mniejszym od 1 mm Hg
wynosi 1 5/6 godziny. Otrzymuje się przezroczy¬
sty, jasny polimer o lepkości 0,74, nadający się

do wyrobu cienkich błon lub do przędzenia na
cienkie włókna do celów przemysłowych.

Przykład VIII. Postępuje się tak jak w
przykładzie III, stosując 0,015 części octanu cyn¬
ku i 0,0343 części octanu antymonu otrzymanych
w sposób opisany w przykładzie II, zamiast octa¬
nu wapnia i trójchlorku antymonu. W przypadku
tym nie dodaje się Ti02- Przemiana estrowa do¬
konuje się w ciągu 3 1/4 godziny. Czas polime¬
ryzacji w temperaturze 275 °C i przy ciśnieniu
poniżej 1 mm Hg wynosi 2 godziny. Otrzymuje
się jasny, przezroczysty- polimer o lepkości 0,68,
nadający się do wyrobu cienkich błon lub do
przędzenia na cienkie włókna do celów prze¬
mysłowych.

Przykład IX. Postępuje się tak jak w przy¬
kładzie III, stosując 0,0215 części antymonianu
cynkowego zamiast octanu wapnia i trójchlorku
antymonu. W przypadku tym nie dodajesię dwu¬
tlenku tytanu. Przemiana estrowa dokonuje się
W ciągu 4 1/6 godziny. Czas polimeryzacji w
temperaturze 278°C i przy ciśnieniu mniejszym
od 1 mm Hg wynosi 3 5/12 godziny. Otrzymuje
się jasny, przezroczysty polimer o lepkości 0,74,
nadający się do wyrobu cienkich błon lub do
przędzenia na cienkie włókna do celów prze¬
mysłowych.

Przykład X. Postępuje się tak jak w przy¬
kładzie III, stosując 0,015 części octanu cynku
i 0,0354 (Części fluorku antymonosodowego.
W przypadku tym nie dodaje się dwutlenku ty¬
tanu. Przemiana estrowa dokonuje się w ciągu
4 godzin. Czas polimeryzacji przy temperaturze
275°C i ciśnieniu mniejszym od 1 mm Hg wyno¬
si 3 2/3 godziny. Otrzymuje się jasny, przezro¬
czysty polimer o lepkości 0,73, nadający się do
wyrobu cienkich błon lub do przędzenia na

cienkie włókna do celów przemysłowych]

Przykład XI. Postępuje się tak jak w przy¬
kładzie III, stosując 0,10 części octanu wapnia

i 0 02 części metalicznego antymonu w postaci
sproszkowanej. -

Przemiana estrowa dokonuje się w ciągu 4 go¬
dzin i pod koniec tego czasu metaliczny anty¬
mon pozostaje zasadniczo nierozpuszczony.

Otrzymany tereftalan dwu/beta-hydroksyety-
lowy/wprowadza się do naczynia polimeryzacyj-
nego ze stali nierdzewnej i polimeryzuje w
sposób opisany w przykładzie I. Po 3 3/4 go¬
dziny w temperaturze 275 — 280°C i pod
ciśnieniem mniejszym od 1 mm Hg mieszaninę
wytłacza się. Otrzymany produkt jest koloru
przezroczystego jak woda, a jego lepkość wy¬
nosi tylko 0,43.

Przykład ten wskazuje na to, że stosując
antymon metaliczny zamiast rozpuszczalnych
związków antymonowych według wynalazku,
nie można otrzymywać w odpowiednim czasie
polimeru posiadającego lepkość wystarczająco
dużą do tworzenia przydatnych włókien i błon,
to jest wynoszącą powyżej 0,60.

Przykład XII. W przykładzie tym poka¬
zano zastosowanie glejty ołowianej jako ka¬
talizatora zamiast katalizatorów stosowanych
według wynalazku.

Postępuje się tak jak w przykładzie IV, sto¬
sując 0,017 części glejty ołowianej jako kata¬
lizatora. Pod koniec reakcji przemiany estro¬
wej, przed wprowadzeniem monomeru £o na¬
czynia polimeryzacyjnego, dodaje się 0,5 części
dwutlenku tytanu rozproszonego w glikolu
etylenowym. Po skończonej polimeryzacji pro¬
wadzonej w ciągu 21/2 godziny w temperatu¬
rze 280 °C i pod ciśnieniem poniżej 1 mm Hg
mieszaninę wytłacza się. Produkt posiada lep¬
kość 0,65 lecz jest koloru brudno kremowego.

Przykład XIII. Postępuje się tak jak w
przykładzie I stosując 0,0187 części trójtlenku
antymonu zamiast trójfluorku antymonu i 0,4
części dwutlenku tytanu, rozproszonego w gli¬
kolu etylenowym. Czas trwania reakcji w tem¬
peraturze 280°C pod ciśnieniem mniejszym niż
1 mm Hg wynosi 2 1/2 godziny. Otrzymuje się
prawie biały polimer bez połysku o lepkości
0,68, nadający się do wyrobu włókien.

Przykład XIV. Postępuje się tak jak w
przykładzie III stosując zamiast trójchlorku an-



tymonu 0,02 części trójtlenku antymonu rozpro¬
szonego w glikolu etylenowym. Czas przemiany
estrowej wynosi 3 1/2 godziny. Naczynie polimo-
ryzacyjne ze stali nierdzewnej jest zaopatrzone
w mieszadło wykonujące 40. obrotów na minutę.
Czas trwania polimeryzacji pod próżnią (ciśnie¬
nie poniżej 1 mm Hg) wynosi 11/2 godziny.
Otrzymuje się biały polimer bez połysku o lep¬
kości 0,67.

Przykład XV. Postępuje się jak w przy¬
kładzie III, stosując zamiast octanu wapnia
i trójchlorku antymonu 0,015 części octanu cyn¬
ku i 0,02 części trójtlenku antymonu rozproszo¬
nego w glikolu. W przypadku tym nie dodaje się
dwutlenku tytanu. Przemiana estrowa dokonuje
się w ciągu 3 godzin. Czas trwania polimeryza¬
cji w temperaturze 275°C i pod" ciśnieniem po¬
niżej 1 mm Hg wynosi 2vl/2 gadziny. Otrzymuje
się jasny polimer o lepkości odpowiedniej do wy¬
robu cienkiej błony i do przędzenia na włókna
do celów przemysłowych.

Przykład XVI. Postępuje się jak w przy¬
kładzie III z tą różnicą, że zamiast octanu wap¬
nia i trójchlorku antymonu dodaje się 0,01 części
octanu manganowego rozpuszczonego w glikolu
etylenowym i 0,01 części trójtlenku antymonu
rozproszonego w glikolu etylenowym. Prze¬
miana estrowa przebiega do końca w ciągu
7 1/3 godzin.

Nie dodaje się środka matującego, a czas poli¬
meryzacji w temperaturze 280°C wynosi 7 1/2
godzin od pierwszego zaistosowania próżni. Po¬
limer jest jasnym, przezroczystym produktem
0 temperaturze mięknienia 263,5°C i o lepkości
0,70.

Przykład XVII. Postępuje się jak w przy¬
kładzie XI stosując 0,02 części trójtlenku an¬
tymonu zamiast 0,02 części antymonu meta¬
licznego. Pod koniec reakcji przemiany estrowej,
która trwa 4 godziny cały trójtlenek antymonu
przechodzi do roztworu.

Po polimeryzacji' w temperaturze 275 — 260°C
i pod ciśnieniem poniżej 1 mm Hg w ciągu
1 1/4 godziny, mieszaninę wytłacza się. Produkt
posiada lepkość 0,66, lecz odcień lekko szary.

Lepkość n oznacza się w roztworze w o-chlo-
rofenolu w temperaturze 25°C i służy ona jako
miara stopnia polimeryzacji. Oblicza się ją we¬
dług wzoru. ,

n$

w którym fts jest lepkością właściwą określoną
stosunkiem:

czas przepływu roztworu
^^_^^^^^^^^_^^^^^^^_^^_^^ a c iest'
czas przepływu o-chlorofenolu — 1

stężeniem roztworu w gramach na 100 ml.

Lepiej jest aby w sposobie, w którym zacho¬
dzi przemiana estrowa, katalizator rozpuszczał
się w glikolu. Sale antymonu oraz podwójne so¬
le antymonu są szczególnie przydatne w takich
sposobach gdy wytwarza się tereftalan poliety¬
lenowy, gdyż są one łatwo rozpuszczalne w gli¬
kolu etylenowym.

Jeżeli do wytwarzania wy3oko spolimeryzowa-
nego tereftalanu pólimetylenowego stosuje się
jako materiał wyjściowy tereftalan dwu/beta-
hydrcksyalkylowy, to katalizator musi być rcz-
pusEuzalny w stopionym estrze. Przykład I i II.
przedstawiają zastosowanie soli antymonowych
w dym sposobie.

Stosując katalizatory według wynalazku, moż¬
na wytwarzać wysoko spoiimeryzowane terefta¬

lany poMmetylenowe o dużym ciężarze cząstecz¬
kowym i o dobrym kolorze w krótkim czasie.

Antymon może znajdować się w postaci soli lub
soli podwójnych. Należy starannie dobierać rod¬
nik kwasowy i 'drogi metal w soli podwójnej w
celu uniknięcia przyłączenia rodnika kwasowe¬
go lub metalu, które jako takie zabarwią pro¬
dukt. Na przykład wiadomo, że azotany mają
zdolność odbarwiania produktów, do których są
wcielone i że jony miedzi i żelaza również ma¬
ją zdolność odbarwiania.

Zastrzeżenia patentowe

1. Sposób wytwarzania wysoko spolimeryzo-
wanych tereftalanów polimetylenowych,
przez polikondensację zwłaszcza tereftalanu
dwu/hydroksyalkylowego, znamienny tym, że
w reakcji polikondensacji jako katalizator
stosuje się związek, antymonu rozpuszczalny
w mieszaninie reakcyjnej.

2. Sposób według zastrz. 1, znamienny tym, że
katalizator stanowi sól antymonu lub po¬
dwójna sól antymonu kwasu organicznego
lub nieorganicznego.

3. Sposób według zasitrz. 2, znamienny tym, że
solą antymonu jest sól kwasu o stałej joni¬
zacji mniejszej od 10"1. .
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4. Sposób według zastrz. 2, znamienny tym, że
podwójna sól zawiera metal alkaliczny.

5. Sposób według zastrz. 2, 3, znamienny tym,
że katalizator stanowi octan antymonu, otrzy¬
many działaniem trójtlenku antymonu na
kwas octowy.

6. Sposób według zastrz. 1, znamienny tym, że
katalizator stanowi sól kwasu antymono¬
wego.

7. Sposób według zastrz. 1, znamienny tym, że
katalizator stanowi trójtlenek antymonu.

8. Sposób według zastrz. 1—7, w którym ma¬
teriałami wyjściowymi są glikol i ester dwu-
alkylowy kwasu tereftalowego, znamienny
tym,, że obok związku antymonu stosuje się
katalizator przemiany estrowej.

9. Sposób według zastrz. 8, znamienny tym, że

katalizator przemiany estrowej stanowi octan
wapnia.

10. Sposób według zastrz, 8, znamienny tym, że
katalizatorem przemiany estrowej jest octan
cynku.

11. Sposób według zastrz. 8—10, znamienny tym,
że katalizator antymonowy dodaje się z, kata¬
lizatorem przemiany estrowej rozpuszczonym
w glikolu.

12. Sposób według zastrz. 1—11, znamienny tym,
że stosuje się taką ilość katalizatora anty¬
monowego, aby ilość antymonu w wysoko
spolimeryzowanym tereftalanie polimetyle-
nowym nie przekroczyła 0,05% wagowych.

Imperial Chemical Industries
Limited

Zastępca: Kolegium Rzeczników Patentowych
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