Ll

b

]
L st s s i,

\"-"-’V“\. patatel J‘J\‘-‘\.S

MEMORIA DESCRIPTIVA

que se acompaia a la solicitud de una

_.PATENTE DE_INVENCION. . . .

por . . VEINTE . afios en Espaiiq, por.... "UN.PROCEDIMIEN=

.TQ. PARA. LA QBTENCION DE REVESTIMIENTOS NO.METALI=-

.COS SOBRE. OBJ'ETOS MEDIANTE. ELECTROFQRESIS"...

a favor de

GOOTE. POYOL. BOTKOR ..o oo
domiciliado en ...Riiderb.ergwég“ll,..Frankf.urt.‘am.Ma.in,.

R

PRICRIDAD: de -la solicitud de patente alemana No.
— .. . B 72.947 VI'b/75 ¢ del 30 de Julio de -

1.963 i
INVENTOR: E1l sefior solicitante, de naclonalldad
. alemana.

1G.




N

- 15

.20 . .':

- troforesis. Es ya conocldo (patente briténlca n9 496.945) el recu- -

- ) e 3 . i . . .
resistente al agualoontenida on el producto envasado (producto alimen

. aménloa o sodioa, 1nteroalando membranas, tal como 10 descrlbe detalla

25 0 )
. nadas en agua ° que preclsaban d1solventes organlcos y que, en algunos

: oaeos, se dlspersaban tambien en agua. La res1stenc1a de estos reves-—

que de manera 1nsuf101ente todas las exlgenclas a ellos puestas.l

. . ; -]
El invento se ref:.ere a un p3 @mento, por el cual se -

aplican revestlmlentos ‘no metélioos sobre ob;etos, por medio. de elec~

brir con un barn:z, mediante electrofor931s, en esp901a1 recipientes

de hlerro estaﬁado destinados a productos aliment1c1os. El revestl- -
mlenﬁo se apllca comq oapa'delgada de barniz a base ‘de una d13persi6n
acuosa de un_acéité secante, a 1&5que se_agregéﬁfreéinas, por via =~

electrolftica. Bl revestimiento de barniz conseguido de este modo, es

tioio). Es tamblen conocido (patente briténica n® 455.810) el formar
la capa ‘de barnlz a partlr de una emu1516n de aoe1te en agua, y cocer
a oontinuao1on la pelicula fbrmada. Tamblen s han utilizado suspen—
s1ones coloidales o emulsiones de resinas solldas, o bien dispersio-—
nas de solu01ones maoro-moleculares para la oonfe001on de revestimien
tos orgénlcos por &ia eleotrloa.

En la puesta en practzca de estos procedlmlentos ‘se han pre-
sentado, no obstante, diflcultades considerables para la formacién de -
un revestimlento bueno e impermeable. BEs asimismo conooido el confec— |
cionar revestlmientos por el’ denomlnado procedlmlento anédioo, a par——

tzr de un “vafio oon 25% de cauoho, 2% de amoniaco y 3% de sal potﬁsica,
damente Blal en "Industire Eng. Cheme 25 (1933), Paglna 609,

Estos procedlmientos conocidos para 1s- fabricaclén de reves=
timientos med:ante eleotroforesls, tenian todos como material de part1
da, espec1almente latex y/o determlnadas resinas, que estahan emu151o-

tlmlentos frente a las diversas 1nf1uenoias, no satisfao1a ‘nada’ mﬁs ;_

El ensayo de aplioar estos oonooimlentos conoc1dos empleando
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' Inoluso observando estrictamente todas 1as condiciones preozsas, g6 -

AT obtuv1eron resultados poco felioes, ya que se. exige tambien una gran .

10

'f“J aouosas se: desarrolla hldrogeno y oxfgeno, que ev1dentemente motlvan

. propuesta por el invento, se puede consegulr de dlversas maneras.

resinae hidrosolubles, no. satlsfizo debldo a ser los proced1m1entos -
muy senslblee en relacién a. las dlstintas condlclones y 'a su dependen |

- c1a-de la ten31on e 1ntensidad de la oorrzente, asl como del t1empo.—

fuerza de adheslon, una buena relistencla mecénica ¥y un buen aspecto._.
- k Estos resultadoe insatiefaotorlos se explloan por el hecho
de que, al emplear un potencial eleotrico entre dos eleotrodos en un
lfquldo conductor, tlenen lugar dos fenomenos dlstlntos, a saber, una

electrollsis y une eleotroforeeie. En la electrollsie de eoluciones -

.. e el .- ....‘. e cm i  mm

1os fracasoa de estos revestimientos.
El 1nvento ‘se ha pr0puesto orlllar 1os inconvenlentes orlgl-

nados por el desarrollo de gases, lo que. de aouerdo con la soluclon -

Uho de 1os caminos estrlba en que como electrodos, se empleenl
-ﬁaterlas que son ataoadas por la eleotrol:.s:ms, o incluso destruidas, -
‘ tales oomo, ‘por ejemplo, 51no, v por ‘que los productos de la descompo-
sloién se emplean, de aouerdo oon el 1nvento, como oomponentes prove—
choso.. En’ ol momento del desprendlmlento del oxlgeno en el eleotrodo,
se produce 6x1do de zzno o hldroxldo de 21no, ‘que se aprovecha COmo =
ngmento para el revestimlento, 1noorporandose a 6ste. El oxido de zinoA~
o el hidroxido de zino formados, pueden:sacclonar tamblen con los com=—
ponentes de resina del. revestlmiento, haciendo~que este resulte asi in
. soluble en agua. Ello representa una. ventaja espe01a1 para muchos com-
' puestos de resina, tal como se’he pOdldO comprobar.

Los revestimlentos de acuerdo .con el 1n§ento fueden, poi con
81gulente, ser aplloedos preferentemente sobre zine metalico y tamblen

sobre cadmlo, puesto que durante la oxldacién se produce el fendmeno -~

' de la conver51on en 1nsolubles en agua, haclendo pos;ble la apllcacién

ce
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_del procedimiento témblen a otros metales ° no metales, si estén p:l.'o-'A
.v1stos de una delgada oapa de zino o de- oadmlo que, por e;emplo, pue-

—de ser obtenlda por v1a galvanica o por el procedlmlento de inmer- -

8i8n. También. otros obaetos pueden ser revestldos prev1amente con una

capg,delgada de compuestoa;ogldables_de‘zinc o.deAcadm;o, o0 bien con

' ;6tfos oompuestos’qué,Ad»biéh formeén obmpuestos quimicos con oxfgeno,

o b1en que absorban el oxigeno de manera ffsica.

Otra posibllldad de oriller las dlfloultades més arriba des-|

orltas, estriba en 1nnbrporar a la solucién del revestimiento, o blen

'al bano, materlas que sean capaces de absorber oxigeno, por ejemplo,
:compuestos metéllcos de cobalto y/b de manganeso. También se pueden -
;Alnoorporar 6x1dos de metales, en-calxdad de plgmentos, en el bafio Pre.

'vzsto para el revestimiento, y estos 6x1dos se pueden seguir transfor

mando durante la electroforesis, para formar un compuesto estable. -

_Asxmlsmo es poalble conseguir ventajas slmzlares medlante compuestos

de naturaleza no oxidlca, a saber, medxante agentes reductores, tales |
como 1a hldroqulnona, con obaeto de hacer inocuo elarfgeno formado. -
Se trata en este caso de compuestos aceptadores de oxigeno, entre los
que flguran r931nas o aceites dllulbles en .agua, que pre01san oxigeno

para el procoso de endureclmlento. C1taremos, entre otros, el aceite

v de linaza, aceite- de nadera, reslnas alquidicas que se hacen hidroso-
lubles medlante un tratamlento previo y que se pollmerlzan medzante -
. la absor01on de oxigeno. Debldo a la formaclon de oxlgeno en estado -

C naclente, 86 oon51gue un efecto tan 1ntenso, que . la pollmer12301on -

digcurre muy rapldamente.
. Forma tambien parte del 1nvento, el utlllzar membranae 0 8i=-
mzlares en. el bano y formar div1s10nes para facllltar una electr6smo—-

s;s, con el fin de mantener ale;adas del obaeto a tratar el agua ¥ po-

-sible espuma del bafio. Manteniendo en el bafio un determinado valor pH,

se puede evitar que liégueihidrégého a los objetos a tratar, o bien -
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‘que el baﬁo se haga espumoso.

'rlan un descenso de corriente. El procedimlento no solamente es apli--
' fcable & la produocion de revestimlentos no metélioos en general, sino
que puede hallar también aplioaclon para la concentraclon de. soluclo—-

| nes por electr&smosls.

vaplloar revastlmlentos de espesores d1versos. A este respecto se obtie

- Tamb1en obJetos que de otro modo resultarlan dlflclles de dotar ‘de re-

';te el procedlmlento de acuerdo con el invento, agustando para ello co-

rrespondlentemente la tensién y la 1ntens1dad de la corrlente. Por o8~
I de grandes.d1mensiones, asx:como tamb;én, no obstante, obJetos relati-
;cindlr tamblen de la medlda de tener que extraer del revestimlento for
‘mado restos ‘del dlsolvente, tal como es el 0aso cuando se trata de ba-
: obgeto a tratar las part{culas de reszna y pigmentos, es dec1r, los com ‘

. ponentes esenclales ‘del revestlmiento. En cambio es extraord1nar1amen-

'Ate.escasa la'cantldad de disolvente existente en el revestlmlento for-

- 01do, el revestlmlento es 1150, 1mpermeable, duradero y rosistente a1

: agrietapiento,~no produoiendose burbujas ni orétgres de burbu;as des——.f

-5 -

Finalmente pueden resultar ventaaosos agentes despolarzza-

dores, para ev1tar ls £0rmaclon de gases en los electrodos, que acarre%

Con el procedimlento de aouerdo con el 1nvento se pueden -=1

nen tambien revestlmlentos de un. espesor totalmente uniforme :mcluso -

en cantcs v1vos, puesto que no se producen corrlentes dentro del bafioe

vestlmientos, pueden ser tratados eflcazmente y por todos lados med1e.n

te procedlmlento se pueden tratar, por ejemplo, partes de carrocerias

vamente pequenos.

COn el procedimlento de acuerdo con el 1nvento se puede pres }

flos de- inmer516n. Por el contrario, unioamente se depositan sobre el =

mado, de modo que unlcamente es necesar1o cocer el revestlmlento forma~
do durante muy poco t1empo, 51endo tambien muy pequeno el consumo de —"

aire para el proceso de secado, on el resultado de que, después de co
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10 ‘ acuerdo con el 1nvento.

} poco tlempo, ‘sin que para ello sea necesario cocer prev1amente el re~-

: nizado neumatlco. Se prescinde en ella de los dlspositivos protecto—

I to que no se emplean dlsolventes noclvos para la salude El prooedlmlen
to0 puede ser reallzado tambien de manera contlnua N automatloa, utili-

: zando para ello los correspondlentes dispositivos electrlcos de mando.

' 1os banos de 1nmer51on, tales ‘como. los engrosamientos, la formacion de
1 gotas, etc. No se produce espuma ni tampoco tlene lugar una variacidn

. de la v1soosidad _como consecuencla de. dlferenoias de temperatura ¥y si-

3010231

truidas. Ello representa una ventaaa espe01al frente a los revesti—

-—

mzentos producldos por 1ny3001on o por 1nmer515n, sobre todo en 1o re
ferente al sigulente proceso de cocldo. Resulta ademis sorprendente,
que no siempre es necesario l;mpzar los obgetos de una manersa especmal
antes del tratamlento. Eéto ha producido una sorpresa extraordlnarla,
y todavia no se ha encontrado una explicaclon para ello.

- El prooedlmlento hace tamblen p031b1e, el prever zinc o fog
fatos.como revestimlento proteotor, y llevar a cabo esta fosfatacn.én .

o esta galvanizacion a 1a vez °a contlnuaelon del procedlmlento de ~

Debido & que, como ya ha 31do menclonado, 1os revestlmlentos
producldos de acuerdo oon el 1nvento unlcamente estan constltu{dos -
por reS1na y pigmento, no contenlendo dlsolventes especlales, se pue-

den apllcar muohas veces tamblen var1os revestlmientos sucesivos en -

vestlmlentp precedente. Poriel contrario, es posible cocer los dos T
#estimientos'ya ép;icadoé; conjuntamente.
'.ia.instalaoién.para ia pﬁesté en préotica del procedimiento

es especlalmente sencllla en comparaclon con las 1nstalaciones de bar

res para ol operarlo en las instalaclones de barnizado neumﬁtlco, pues

E1 espesor del revestimiento puede ser observado con toda
exaot1tud, y 1a depoalclon puede ser del grueso que se qulera. El pro-

cedimlento ellmlna tamblen los desagradables fen&menos aoompanantes de
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‘milaress .
".'B8 conveniente mantener constante, dentro de ciertos limi=

tes, elvcohteﬁido de matefiés sélidas del bafio. Para ello se agregan

1 ce tiempo en tiempo soluclones acuosas concentradas de barniz. Tam~—-.

blen es recomendable, que el valor pH del bano se mantenga relativa~

'mente constante, lo qus puede consegulrse, de la manera conocida, por

T’eJemplo mediante la adlclon de soluclones tampén o mediante el inter-

'cambio de 1ones.

‘ La adherancla del revest;mlento o8 considerablemente me;or

*~eanomparacipn con revestlmlentos producldos por los proqedlmlentps -

conocidos.

.iil. !'f Se supone que la corriente eleotrica modiflca seguramente la
'naturalaza de la reslna empleada, mientras se dep091ta el revestimien~
to. Ello se inflere del hecho de que los revestlmlentos, una vez coCi-
ﬁdos, son mucho mas resistentes frente a las 1nfluenc1as quimlcas y £i~

sicas, que;los :evestimlentqs obtenidos por ‘los procedimientos conoci~

: ;dos. Asi porléjehplo, los reiestimientos coéidos de objetos'barnizaé-

dos neumatlcamente o tratados par 1nmer816n, son dzsueltos o ablanda—
dos por dlsolventes fuertes, tales como la acetona, Los revestimientos
producldos de’ acuerdo con el invento, medlante electroforesis y cocido

'ulter1or, no pudleron ger d1sueltos ni ablandados en muchos caeos, por

) egemplo, al ser expuestos a la acoidn de la acetona o de otros disol--

ventes fuertes. _55_

f Ia dep031clon medlante electrofor931s puede llevarse a cabo
en banos con una ooncentraclon muy baja de colorantes. Ello es de espe
.cial 1mportancla economlca, cuando, por eaemplo, hay que cargar rec1-‘
plentes relat1vamente grandes para el tratamlento de plezas grandes de
carrooerla. En ol procedlmlento de cherdo con el 1nvento, ¥y como con—
secuancla de la esoasa concentraclon, son los gastos suatanclalmente -

mgnares, epipompara916n qom,regiplentes de igual tamafio, destinados. a
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'1 de zlnc, ‘8 emplea una chapa de hlerro del mismo temafio. La corriente

- : .‘ ;f,.‘ A - - )
' '_‘f N . . _A_ ) a

» Tensi&n de 1a oorrientes" 18 voltios 4B'§oltios

- Duraoién de la corriente: ‘ j‘_ ‘3 minutos 2 minutos

)

oAl
fs

£~

L
los procedimientos de 1nmersxon conoaldos.

Euegglo 19.— i- )
e Para la electrofor951s de’ chapa de zinc, fué prev1sto wm- -
bano de la comp051c16n s1gulente: E ‘
6%‘partes én peso de sulfato de barlo se trituran Jjunto con
].00 partes en peso de ura resing alquidica ‘diluible en agua, tal co
.. 'mo "Résydrol P-140" {marca registrada de la casa
_ .. Visnova,. Graz), ¥ seguidamente se agregan
9 partes en peso de 1sobutanol y 4u1
159 partes on- peso de agua destllada
Una ohapa de zinn, con una superflcle de 100 cm2 fué sumerglda en el
bano ¥ conectada al polo poaitivo de una bateria anédloa. A ambos la—
dos de la chapa de zmnc, ¥y a una distancia de 10 cm, .86 d1sponen dos
ohapae de hierro, cada una, de ellas asimismo con 100 cm2 de superfx—- _ 4
oie. Las chapas da hlerro se ooneotaron al polo negatlvo de la bate-—
rla anédioa, de modo que ge produce -una tens;on de 18 voltlos. la co-
rrzente se. interrumpe al cabo de 3 mlnutos, y el anodc, es decir, la
chapa de- zinc, se retira del bano y se cuece a 1709 durante 20 minu~—

tos. Todo" este proceso se vuelve a repetlr, pero. en lugar de la chapa

eléctrlca que clrcula por el bafio, se mlde con un ‘amperimetro al co— -
mienzo y al flnal del proceso de trabajo.':

Electrodess 2 cétodos de hierro, 1 anodo ée hlerro;veuperflcle de o8-
da uno de los eleotrodos: 65 cm2 10 om de dlstanoia a ambos lados -

del §nodo. Valor pH del baﬁos 7,4. Txempo de cocidos 30 mznutos a 160°

Intensidad de la oorriente ‘ L - '
el conenzo: _“". . 6,45 mk/ w2 17,1 mhA/ cn®

Intensidad de la oorrlente . o IR .
: al flnals SRR e 2,30.mA/ on? - 5,3 i/ on2
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: Espesor de la cgga: o .’.' 33 mioras 38 micras -

Prqpledades del revestlmlento: Revestlmlento liso, uniforme, sin o]

.- rosided y de mucho brlllo, no contie

: T ne burbujas; buena adhesidn y- exce—

- .. . lente resistencia a la percusion' -
R . muy resistente a la. acetona, :

El espesor de la capa, que en este bano se oon81gue sin corrlente, -

simplemente por inmersion, no'es superlor a 2,5 micras. El mlsmo bano

‘ 31n hidroqulnona, proporoiona tamblen un revestlmlento bajo la 1nf1uen

cia de la corrlente, pero dlcho revest1mlento resulta ondulado y bas-_

tante poroso.'
o E om lo 29: con Y nte reductor

N Comp081c10n del baﬁot S

kN ﬁ de-partes en peso

33,5 A EPOK 1760,. 31"55% (marca registrada de la Ca-
R 'sa British Resin Products Ltd.) ~ una resina
alquidica diluible en agua . R

s negrq humo
'0;5." ‘ - -‘hidroquinona
.64,5 R »i‘t agua destilada
1,7vi ..' : j‘aloohol dlacetona
T3yl e ‘"butanol seoundario ,
29,5 . Resydrol P-40, sl 67% (una resina alquidioaA
. © . I .diluible en agua, de la. casa Vianova, marca
: .reglstrada) o
3, A L de, una soluclon de manganacetato al 2%
119,6 .‘;1; - Lagua destilada. o

Electrodost 2 cétodos de hlerro, 1 énodo de acero; superfzcle de ca-

4 da uno de ellosx 70 cm ; distancia entre electrodos: 4em.

:. ~Ten31on de la corrlente: , ﬁf3 ii 9OAvoltios

| f;?Intenaidad de 1o’ oorrlente | S
- al-principios - .. . 15,7 mA/om?

.VIntensidad de la- oorrlente' . e )
ﬂal flnalz S . T3 mA/bmz




- - - -

v

10

20

25

30

-10 -
R ) &
301CG23
. Duracifn de la corrientet ' 5 segundos N
Egpesor de la capat - . 25 micras

Propiedades del revestimientos Revestimiento liso uniforme,
‘ gin porosidad., Despuds de -

_cocido durante 20 minutos a

1709C, adhesidn excelente y

resistencia a la percusién

y a la corrosidn. El reves~

timiento es ya insoluble en

agua antes de ser cocidoi

‘Bste revestimiento, una vez cocido, puede ser recubierteo con un bar—-

niz de cubricidn, bien sea aplicado a pistola, ¢ bien por inmersidh.
También puede ser recubierto con un barniz de cubricidn, sin ser pre-—
viamente cocido, empleando para ello un segundo batio de electrofore--

sis, oomo el del ejemplo 29, Los dos revestimientos, el barniz de fon

"do y el barniz de cubricidén pueden entonces ser cocidos conjuntamen—-

te. No se.prgqisa tiempo de evaporacidén, puesto que ambos revestimien
tos consisten tan15019 en,pigmento Yy resina, y Gnicamente contienen -
cantidades muy pequeﬁag de disolventes.

Ejemélo.iﬂr-gcon materias absorbentes de oxfgeno)

Composicién del bafios '

% de partes en peso

22,4 Sxido de titanio

19,3 . -  sulfato de bario molido muy finamente

1,3 : .. creta precipitada

0,1 .. negro de humo de gas
Resultados . S

- Hierro ‘ Zinec

Intensidad de la co- e )
rriente al comienzos: 4435 mA/bm2 4,60 mi/om
Intensidad de la co— o _ . - A 5
rriente al finals 1,00 m@/b 2 ’ 0,71 pA/om
Espesor de caja del - '
revestimientos : . 40 micras 45 micras
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Clases de revestiq&ggjg: Revestimiento desigual
.Y esponjoso, tono roji
‘%0 -debido al Sxido de

hierro; perforaciones '

producidas por burbuw

jas ‘de oxfgeno. Poca ~

_ adhesidn sobre la cha~
' pa y resistencia redu-

Olda, a la percuszén;

Revestimienta liso -

de color marfil que n
se pierde; sin perfo
raciones por forma--
cién de gases. Adhe~
s8ién muy buena del -

~revestimientc sobre

‘1a chapa y excelente

. reszstencla a la per

OUSIOH'

'“Egemplo 49.--3

El bano contlene adioiones de 0,01 ~ 108 de oompuestos de zinc, talés
.como; - ' . ‘
. “ zincato s6dico;’;t§;

polvbhde'éinc T

'tetraoxicromato de. zinc_

':;“ff 'V;f_o sulfuros de cadm1o.

- N Egemglo 59.-*
15

'Los objetos 8 tratar son prov1stos de una capa previa de fondo, rica -

',en z1no, después de lo éual son expuestos a la electroforesis de aouer

do con 1os ejemplos 2 - 4. ) A
En resumen, la Patente de Invenclon que se sollcita recaeré
sobré las s;guientes:- '

R‘Exvnmlcmxoms"i

O

. 1. Un procedimlento pare 1s obtenclon de revestimlentos no -

metélioos sobre obaetcs, med1ante eleotroforeszs, caracterxzado porque

] los objetos que’ se desea revestir, son sumergldos, como énodo, en un ~

- bano que contlene r951nas hlarosolubles y plgmentos, y porque en el ba

fio,  o-bien: sobre la superf1c1e del obJeto a tratar, existen materias -
ox:dantas, ‘en eapeclal 21nc o cadm1o, 0 b1en sus compuestos, cuyos pTe

ductos de descomp051oion se. incorporan al revestlmiento como oomponen

: jtes del mismo, despues de 1o cual.se procede a secar el obJeto tratado

“pr‘ 1amente lavado 51 fuera necesarlo, coeléndolo & continuaclén si se

con51dera oportuno.-._;ag;
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~procedlmlento de acuerdo con- la reivindicaclon 1, caracterizada pore-

' 1que, én una solu01on acuosa de resinas con pigmentos, estan contenidas

'f‘~nes 2 y 3, caracterizada porque el bano contlene materias que son po—
’ gllmerlzadas por el oxfgeno, por ejemplo, res1nas o aceites h1drosolu~

bles.

' tros semlpermeables.

|| todo al £nodo (obgeto), mediante la insercién de paredes de separa016n
) en el reolpiente, cons1stentes, por egemplo, ‘en un materlal de fibras

' de v1drlo.

7recaer la Patente de Invencion que se solicita: "UN PROCEDIMIENTO PARA
' LA OBTENCION DE REVESTIMIENTOS NO METALICOS SOBRE OBJETOS MEDIANTE -

-12 =

-~
2. Uha compos;clén de bano para la puesta en préctica del -

materias oxldantes, en espeolal zine o cadmlo, 0 blen sus compuestos.
3. Una compos1016n de bano de acuerdo oon 1a re1v1nd1cao16n

n0,. por eJemplo, compuestos de cobalto y/b manganeso.

4. Uha composici6n de bano de acuerdo con las relv1nd1caclo-

5. Uh procedlmlento de acuerdo con la relvindlcaclon 1, Clemm

racterlzado por llevarse a cabo una: osm081s medlante membranas o0 file~

6i Un procedimiento de acuerdo con la relv1nd1cacion 5, ca— |

racterizado por 1mped1rse un- desplazamiento del h1drogeno desde el cé-

7. Se re1v1ndlca por ultlmo ‘como obgeto sobre el que ha de -

ELECTROFORESIS"
Todo conforme queda desorlto y relv1ndicado en la presente —-

Memorla descrlptlva que consta de dooe paglnas mecanografladas.

| '."_',_Mgdri'df,' 15, de Junio de 1;964 '

" ALFONSO UNGRIA

)

.2, caracterlzada por la’ presencla de sustanclas absorbentes de oxlge- 1

"3l
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