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MEMORIA -DESCRIPTIVA

correspondiente a la solicitud de concesién de un. g

PATENTE DE INVENCION

SOLICITANTE: HOOKERCHEMICAL CORPORATION

RESIDENCIA: ... Niagara Falls, NEW YORK, U.S.A.

ENUNCIADO: . "UN PROCEDIMIENTO PARA LA PREPARACION

D% FERCLORATO MAGNESICO DE GRAN PURE-

MJ/8 ' 1 | ) ﬂ




10

15

20

28

30

| luciones acuoses de perclorato magnésico de gran purezt.

384888

ANTECEDENTES DE LA INVENCION

Esta invencién se refiere 2 un procedimisento de pre-—

peracién de perclorato magnésico. En su realizaciln ués es-

pecifica, esta invencién se refiere a la preparacidén de so-

Se han escrito en la bibliografis varios procedimien
tos para la obtenclén de perclorato magnésico. Ia accibén di
recta del &cido perclérico scbre el megnesio metdlico se ha
empleado en las preperaciones de lsboratorio en pequefia es-
cala. Como esta reaccién es muy exotérmica e implica el des
prondimiento de giandes cénti&ades de Licdrégerc gaseoso exn
contacto con dcido perclérico, no es adecuada péra la gin-
tesls comerciales El perclorato magnésico se ha prepareado
comexrcialmente por reaccidn de dcido perclérico con carbona-
t0 magnésico u dxido magnésico obtenidos de fuentes neture-~
les. Estos materiales contienen impurezas como hierro ¥
otros metales pesados, cloruros y suifatos, que no pueden
ger eliminados por técnicas normalea de purificacibn, tales
como le recristalizecifn. Andlogamente, el perclormto nag~
nésico puede prepararse por metdtesis de sales magnésicas
con sales de dcido perclérico, como perclorsto aménico. En
estos procesos, las impurezes son introducidas por embag sug
tancias reaccionantes y'las dificultades de purificacién son
complicadas todavia més. '

Una técnice de pfoduccién_de perclorato magnésico =op
aiste en la reaccién de carbonato magnésico con dcido per—
clérico. En esta técnica, se agrega &cido perclérico concen
trado & un exceso de carbonato magnésico en una cantided de
agua suficiente para disolver el producto finel. Lo mezcls

de reaccidn se agita durante la adicién del dcido perclérico
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concentrado pars favorecer la eliminaeién del didxido de

carbono generado. la reaccién no se prosigue haste que es
capleta, permansecisndo une pequefia eantidad de carbonato
magnésico en la mezcle de reacclén wna vez terminado el
proceso para favorecer la precipitacién del hierro. El pro
ducto se filtra pars separar el carbonato megnésico en ex-
ceso y el 8xido de hierro hidratado que pudiera encontrarse
proesento.

El producto resultante puede ser deshldratado para
formar perclorato megnésico anhidro que contiene 0,01 % Qe
materia insoluble, 0,01 % de cloruro, 0,005 % de sulfato,
0,001 % de hierro, 0,001 % de metales pesados, 0,05 % do
potasio, menos de 8 % de'agua ¥y presenta un pH comprendido
sutre 5,0 y 8,0 en una solucién al 5 %

COMPENDIO DE IA INVENCION

El objeto de esta invencidn es proporcionar un mé-

todo seguro y comercialmente §til pare la preparacién de
soluciones acuoses de perclorato magnésico & partir de meg-
negio metdlico y dcido perclérico. Este procedimiento pro-
porcione el control preciso de lag condiciones de reaccibén
de forma que se evitan las reacciones secundarias e incon-
troladas que pueden former subproductos indeseables. En ge
neral, el método de esta invencién implica la preparacién

de una suspensifn acuosa altemente dispersada de éxido mag
nésico hidratedo por reacciln de particulas de magnesio me-
t4lico con agua,'en_présencia de una cantidaed activante de
dcido perclérico, seguldo de la posterior adicién de 4cida
perclérico a ﬁna velocidad controlada para formar una solu-
olén acuosa de peroiorafo megnésico.

Por lo tanto, de acuerdo con esta invencidn, se ha
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- las sustancias reaccionantes es un problema clave. Aunquse

~aceptable en el perclorato megnésico.
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encontrado que pueds producirse una solucidn acuosa de
pexrclorato magnésico en un estado de gran pureza por reao-
cién de magnesio metdlico con agua en presencia de una cen
tided activente de dcido perclérico para formar une mezcle
de reaccién e introduclendo posteriormente 4cido perclérice
concentrado graduslmente en diche mezcla de reaccién pere
obtenexr el produeto deseado.

DESCRIPCION DETALIATDA IE TA INVENCIQN

Puede producirse una scluclén acuoss de perelorato

nwg;ésico en forme nuy rure por reaccifn de mﬁancs*c reté~
lico con un excesc de ague, on pres sencia de wns pcqueﬁa
cantidad de HClO4 como iniciedor, sezuido Ce 1s adieiln e
£cido perclérico corceuiredc 2 le mezcle Ge refacidn. _
To mds cdn#eniente es evitar la contaminacién del sif -
tema de reaééiéh.empleando magnesio metélico de le méxima
pureza. Por ejemplo, ‘un magnesio metdlico al 99,8 % de mag
negio es un grado deseable de pureza pare la sustancia rea(
cionante inic1a1 ¥ preferlblemente, =e emplea magnesio me
télico del 99,95 % de magneslo.
' Fa le producoién de una solucién acuose nuy pura de

perclorato magnésico, la introducelén de conteminentes con

puede emplearse agua destilaéa 0 desionizada como susten-
cia reaccilonante inicial, con frecuencia el agus corrients

convencional es de pureza suficiente para dar una pureze

Ia cantidad de agua empleada enrlé reaccidn del mag-
nesio metdlico con agua ge encuentre en exceso sobre la canti
dad ostequiométrica requerida para la producoidn de un 6xid
do magnésico hidratado. Ta cantidad de agua empleada es la
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_ha de ser empleadoiposteriormente,en forma de solucién acug

necesaria para.obtener una solucién del producto final
que contenga la éoncentra¢iép deseada de perclomto magnési
co y esté limitads solemente por la solubilidad del hexa~

hidrﬁtq de perclorato maghésico. Si el pebclorato magnéaici

sa, la cantidad de agua puede ser'ajustada para proporcig
nar este concentraoiénrpréfefida sin necesidad de concen-
trar o diluir poéteriofmgnte la'mezcla de reaccién. En mne
forma comercisl tipica, la concentracién de la solucién
f£inal de percloratoimagnééico esfé'seléécionada como'la
concentraeién que es transparente s simple vista a 0°F
(-17 8°C). Para proﬂucir una solucién’ concentrada y trans-
parente de perclorato,magnésico a 0°? (~17,8°C), la canti~
dad de egua seieccionada o empleads durente la reaccién
puede ser elegida pare producir una solucifn de pérclofa—
to magnésico que chte@ga Lasta el 68,4 %y preferiblenen—
te alrededbr'del 66 8-% de perclorato negnésico, calculem
do como haxahidrato. Es nuy conveniente una solucién con-
centrada de perclorato magnéaico debido & la economie de
transporte, manipulacién ¥ elmacenamiento.

Ie reaccién del magnesio metélico con el agua es
lente e imPredecihle. Sobre las superficies del metal se
forme un revestimiento adherente de productos mixtos de
reaccibn coﬁo Sxidé'magnésico, §xido magnésico hidratado e
hidréxido aszésico. Lea composicién ¥ forma de egtos depé—
sitos depende de 1as cbnd101ones locales de reaccién ¥y de
la temperatura de la'reaccién. '

Con objeto de bbtaner una reaceién controlada y re-
producible del magn&aij metdlico con el agua, s necesa~

|

rio proporcionar unlag nte que inicie Yy pnovoque la reaq~
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‘a una suspensién acuosa de magnesio ﬁetélico en perticu~

'neaio con el egua. Sin-embargo,'se ha encontrado que una

_comprendida entre el 0,1 ¥ sl 0,7 de le cantidad necege-

- nésico hidratedo en ls forme menos viscosa posible. Puede

-6 -
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cién, Tamblén es. conveniente que este reaccidn transcurra

de tal forma que proporcione un producto de reaccién del

magnesio metéllco con egua en una forma que gea fécilmen-
te convertlda en perclorato magnésico por reaccién poste-
rior con écido perclérico. Ademés eg deseable que este adi
tivo no contanine al producto final, Ahor2 hemos encontradd
que todos emstos requisitos pueden ser cumplidos mediante

le adicién de una cantidad controleda de dcido perclérico

las. Puede utilizerse una cantidad de &cido perclérico com
prendida sproximadamente entre 0,05 %y 30 % de la canti-
ded requeride estequiométricamente para le reaccifn comple

ta, con objeto de iniciar y provocar la reaccién del meg-
cantidad especialmente preferida de deido perclérico es la

rie para convertir ls totalidad del magnesio metdlico en
perclorato megnéaico. _

Veriendo la centidad de dcido perclérico introducida
en la mezcla dé ague y magnesio metﬂlico, puede controlar-
58 le consistencia del éxido magnésico hidratedo inberme-

diec producido. Lo nés conveniente es producir el 6xid6 mag

agregerse a le mezcla de sgue y magnesio metdlico una can-
tidad de deido perclérico compfendidé eproximadenente en-
tre 0,1 by 0 7 % de le cantidad estequiométrica requerids
pers la reaccién completa, para dar un producto de éxido
megnésico hidratado que forme una suspensién granulosa.
Con unas ediciones del dcido perclérico iniciador de O 7 ¢

a5 7 o8 obtiene un producto que es el 6xido megndsico hi
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agus, eliminendo el caler desprendido por evaporacifn del
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dratado més viscoso (réélmante tixotrépico). Ea convenien
te y muy ventajoso controlar la viscosided del éxido nag-
nésico hidratedo producido de forma que durante la reaceidy
con dcido perclérico concentiado el producto pase répida-
mente por le fase més viscoea; Cuanto meyor sea la centi-
dadrde dcido perclérico agregado e la mezcla de magnesio
metélico y ague, mayor es 1la velocidad de reaccién y més
répido es el aumento de tenperaturs en las etapas inicia~
les de la reaccién.

'Se ha encontrado que lo més conveniente es introdu~
cir el megnesio metdlico en el agus a la temperatura ambiq%
te y & un pH superidr a7, de £forme qué no se'produzca reac—
cién entre el magnesio'mefélico y el asgus hasta que asi
o desee. A continuseién se extrae todo el oxigeno y el
d16xido de carbono del reactor berriendo este dltimo con
un gas inerte como nitrégeno o argon.-Posteriormente B8
inicia la reaqcién entre el megnesio ¥y el agus mediante la
adicién de una pequefia cantided de 4cido perclérico. |

Ia reaccilén del nagnesio metdlico con el ague es muy
exotérmica, liberdndose en este fese &proximadamente las
dos terceras partes del calor total de reaccién. Esta reac
cibn del magnesio,metéliéo con el agua se efectie con la
méxime eficacie a la tempefatura de ebullicién normal del

agus. ElL vepor de egus asi formede puede ger condensado y
devuelto &l resctor o puede suministrarse a la vesija la
cantidad equivalente de agua limpis. Efectuando asi la
reaccién en condiciones isotérmices, se obtiene una reasc-
cién sumve ¥y bien controlada. S1 se deja que se sepere

por ebullioién la totalided del agua de la mezcla de reao-
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reaccionantes.,En cualquier caso, la reaccidn se efectis

'rico. Ia conoentracién del dcido perclérico utilizado no

80 de 4cido percléricos Durante la reaccifn del éxido mag
_rededor de la tercera parte del calor total de reacciébn.,

reacclién a través de las percdes de la vasija. Preferible-
~mente, la tamperatura se mentiene por debajo del punto de

dad de adicién del 4cido perclérico,.

,- .. -8 - V' .
ci6n del magnesio metélico h'g agua, la reaccién g6 seca y

simplemente cesa ya gque el agua es une de lag sustanciag

8 una temperaturae comprendida entre la temperatura ambien
te y la de reflujo del sistemm. Si sme desea, puede empleax;
[:U refrigeracian externa pare controlar la temperatura de
reaccifn. 7 :

A le suapenéién de éxido megnésico.hidratado se afia-
de gradualmente une soluciln concentrada de dcido perclé-

es critice y en el mejor de los cagos8 puede ser la de un

producto comercial normsl conteniendo de 60 a 72 % en pe-
nésico hidratado con el dcido perclérico se desprende al-

El medio de reaccién es agitado pera garantizar une meze
cla uniforme ¥ para conseguir la eliminacién del calor de

ebullicién de la mazcla y se controla mediante le veloci=

A la solucién de hidréxido magnésico u 6xido magnésai
¢o hidratado se agrega una cantidad estequiométrica de dci
do perclérico concentrado, Terminada la adicién de la can—~
$1dad estequiométrica de deldo perclérico, 8¢ afiade un 1i-
geroc exceso para dexr un producto de reaccién que se encuen
trae ligeramente en la ragién dcide de pH 7. A este produc-
to de resccibn écido Be agrega un reactivo que ajusta el
PH hasts casi neutralidad.

Se he encontrado que el carbonato magnésico es un
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~ de iones cloruroj menos de 0,002 % de iones clorato; me-

‘plomo, mercurio, bismuto, cadmio, cotre, estafio, antimonio
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reactivo ideal para agregar a la soluciln de perclorato

h b 5
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magnégico. Ia éantidad-requerida es demagiado pequeds pa-
re introducir conteminantes objetables. Reacciona con el
dcido perclérico residual parﬁ*producir perclorato magné-

sico, dando un producto neutro. Se utiliza un exceso so—

bre la cantidad necesaria péra neutralizar el 4dcido percld-
rico, proporcionando un adsorbenfé 86lido fAcilmente f£il~
trable que elimina les sales de metales pesados residucles
de la solucién. ,

El producto es filtrado para separar cualquier impu~
reza precipitada'y der wne solucién acuose de perclorato
magnésico que contiene menos de 0,2 partes por millén de
hierro y generalmente menos de 0,1 partes por millén de

hierro; menos de 10 partes por millén de calcioj 0,004 %
nes de 5 partes por millén de metales pesados como plata,

¥ arsénico; menos de 0,001 % de iones sulfato con unes tra
zag nuy débiles de'materia insoluble calculada por observa-
cién visual en menos del 0,001 %,

- E1 perclorato magnéeico enrsolucién acuoss encuen—
tra aplicacién en la produceldn de baterias de large du-
racién del fiﬁo msgnésico Para uso o almecenamiento en lo-
calidades calientes y himedas, en las que las beterias nag
nésicas presentan una-estabilidad de almacenamiento exceler
te. Generalﬁenta, eptas baterias magnésicas son células pri
neries en las que el vaso es de megneslo y el electrolito
es formulado a partir de une mezcla de carbono, didxido de
mengeneso, cromato bdrico e hidréxido ﬁagnéaico,que €8 mo-

jeda con perclorato magnésico pera former une pasta que se




10

15

20

28

30

~ ‘de carbono en el centro de la baterfa. Estas células pri-

-magnésico de pureze muy slevada constituye una contribucié$
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cuela hidrdulicemente en un molde y se introduce & cufia

en el #aao con la insercién subsiguiente de un elesctrodo

meries encuentran eplicacién como fusntes de energia pera
radios, etc. Pare usgo en la produceibn de una beteria de
magnesio, el perclorato.ﬁagnésico ligeramente impuro redu~
ce la duracién de la baterim. Si el perclorato megnégico
ea-mﬁy impuro, la bateria .no puede funcionar. De aqui que

la puesta a punto de una soluci6n acuosa de perclorato

muy importante a la técnica. En la préctics, se diluye la
aoluci6n’éoncentrédafderperclorato megnésico hasta une con
centracién éel 5 % aproximedemente para su eplicacién fi-
nal como electrolito en la bateria.

BIEMPLO 1 _

"En un matfaz de fondo redondo provisto de un conden-
gador de reflujo y agltador ¥y colocado en un bafio de
agua, se introducen 51,53 g (2 11 moles) de torneaduras
de magnesio, La vasija se purga continuamente con una ro-
rriente de nitrégenoc exento de aceite. A las tornsaduras
de magnesio se afiaden 381 g (21,16 moles) de agua desti-
lada. A la mezcla contenida en el reactor sé afiaden len-
tamente alrededor de 50 ml de dcido perclérico. Ia tempe-
ratura de la megcla de reaccién éomienza'a agcender g me-
dida-que se Inlcia la reaccibn. Se produce una reaccidn
muy intensa con forﬁacién de hidréxido megndsico (éxido
nagnésico hidfatado). Ia temperature del reactor se mantie-
ne a of uisma entre 85 y 90°C. En 45 minutos aproximadamente
la mezcla de reaccibn se vuelve nuy viscosa. Posteriormen—

te se introduce con lentitud en el reactor el resto del
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" terminada la reaccidn, se aiiaden 10 g de carbonato magné-
.8lco & 1a mezcla de reacclén y esta mezcla se sglta con-
- ‘tinuamente y se mantiene a una temperatura de wos 90°C

durante un periodo Qe 1 hore aproximadsmente, en cuyo.mo-

-11 -
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écido perclbrico (densidad, 1,65 aproximadamente) (el to=
tal de HCLO0, al 71 % es de 576 0 g, 4,07 moles reales). la

temperatura de la mezcla de reaccién se eleva a 90°C para
garantizar una reaccibn completa del megnesio metdlico.
Terminada la reaccién, perumanecen en el reactor algunos
pequefios trozos do magnesio. Se afiaden 10 g de carbonato
magnésico y 1a mezcla se agita a 90°C durante 10 minutos
aproximadamente. Después se filtra la mezcla de reaccibn
para obtener 878 2 g de producto conteniendo aproximeda-
mente 24 partes por millén de i6n C1™.
EJEMPLO 2

Se repite el proéedimiento del Ejemplo 1 é excepclén
de que se introducenrairededor de 25 ml de Acido percléri-
co en la mezcla de magnesio metdlico j agua, & una tempe-
ratura de 25°C. Ie reacclén se inicia intensamahte.y 8e
auto-mantiene durante 3% minutos aproximadamenﬁe; en cuyo
momento se inicla la aﬁicién de dcido perclérico concentra-
do. Ia adicién de ééido percl6fico 88 prosigue durante un

periodo de 18 minutos. No es necesario enfriar., Una vez

nento se £iltra la mezcla'de reaccién para dar una splucién
acuosa que contiene 929,2 g de perclorato magnésico. El prg
ducto de reaccién contiene alrededor de 18,3 partes por mi
116n de ibn cloruro.
EJEMPLO 3
El siguiente ejemplo demuestra la aplicacién de esta

invenclén a diversas opersciones en las que se emplean




10

18

20

25

30

101,4 g de torneaduras de magnesio de 99,8 ¥ 99,95 % de
pureza. Se emplea une cantidad estequiométrics de Zcido
perclérico concentrado (70472 %), afiadiendo un ligero ex-
£eso dé écido perclérico despuds de que ha cedido la reac-
cibn global, La cantidad de ague empleada es supsrior &
la requerida para reaccionar con las torneaduras de magne-

8lo con ohjeto de formar una solucién de perclorato magnée-

‘@ico conteniendo hasta 6844 % de perclorato nagnésico, cal

culado como hexahidrato. A céncentracionee superiores al

68,4 7 de hexahidrato, la solucién acuoss resulta turbia

nés que transparento.
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Tiempo -~ Minutos

-13 -

Temperatura °C

: f‘igg?o)x Adioihn ﬁt_ Méx.  Media Eﬁ
| Operacién 1 1010 82 75 50 15-50 :
| Operacién 2 1000 90 55 40 30-35 1
| operacibn 3 0 80 60 74,5  45-60
: Operacifén 4 2 55 45 100 90-100
; Operacibn 5 183 30 30 94,5 56-94
Operacién 6 2 34 62 113 100-113 5
peracién 7 66 86 64 3T
‘ ANALISIS
l 1gCo pH - %:ga;e'
afiadifo s0l. Fe Ca ™ o 3 ,sedos 5(
5% (opm (ppm) % % ° (pm) == ¥
!
1 Operacién 1 10 E,g 0,1 8 0,004 <0,002 <5 <o,
' Operacién 2 5 743 0y 1 10 0, 004 < 0, 002 <5 <O,
Operacién 3 5 7,; 0,1 8 0, 004 <0, 002 <5 Naé
Operacién 4 5 '.7,3 Oy 0,004 <0,002 <5 Nad
| Operacibn 5 5 7,3 0,2 10 0,004 <0,002 <5  fag
EI Operzcibn 6 5 8,1 0,2 9 0,004 <0,002 <5 <q,0
| =

xx

Calculado - eproximadamente

Calculado sobre la cantidad emtequiométrica de Mg003 requerida par

Los metales peéados son Ag, Pb, Hg, Bi, G4, Cu, &, Sb ¥ As. Obten:

0,001 % - por observacién visual.

En resumen, la Patents de Imvencién que se solicita deberd
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Temperatura °C

icifn ivng_gf_;?_ Mhr.  ledia Housd
82 75 50 1550 25230
90 55 40 30-35 12-25
80 60 ;4,5 45=60 40
55 45 100 90~100 35
30 30 94,5  56-94 34
34 62 113 100~113 54~83
86 64 1 4R 11213
ANALISIS
Meta;.
- les pe . lMate- Trenspa~
Fe Ca'  CL° @0y sados S0, ria in Mg(cio,), rencie
(opm)  (ppm) % Z° (pm)=x %% sol. % 6H,0 “% oF {17,8°C)
0,1 8 0, 004 <0, 002 <5  <0,001 Trazas®™H g4 Transp.
0y 1 10 0, 004 <0, 002 <5 <0,001 Traggs== 69,2 Turbio
0,1 5§ 0, 004 <0, 002 <5 Nada Nada 68,4 Transp.
Og1 0, 004 <0, 002 <5 Nada Tragag™= 6;,8 Transp.
0,2 10 0,004 <0,002 <5 Nada Tragas™X Transp.
0,2 9 0,004 <0,002 <5 <0,001 Tragsd e Transp.

tidad ewmtequiométrica de MgCO3

1 Agy Fb, Hgy Bi, C3, Cu, S, Sb y As,

1ente

requerida para la reaccidn completa del HCLO4.

0,001 % = por observeeién visual.

Patent: de Invencién que se solicita deberd recaer sobre

las siguientes:

Obtenidos precipitando con HoS en medio 4cido,
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REIVINDICACIONES

1+ Un procedimiento para la preparacién de perclora
to magnésico de gran pureza que consiste en hacer reaccio-

nar magnesio metédlico con agua en presencia de uns cantidad

activante de dcido perclérico para formar una mezcla de rea,

cibn y despuée introducir gradualmente &cido perclérico con

centrado en dicha mezcla de reaccidén para producir perclora

t0 magnésico.

2+ Un procedimiento segin le Reivindicacién 1, en
el que el magnesio metdlico es introducido en egua a un pH
superior a 7-aproximadamehte, él reactor es purgado con un
gas inerte y la cantidad activante de deido perclérico es
introducida posteriormente en el reactor.

3. Un procedimiento segin 1la Reivindicacién 1, en
el que la reaccién del magnesio metédlico con el agua se
efectia en condiciones de reflujo, en presencia de una at-
nbésfera inerte, |

4. Un procedimiento segin la Reivindicacién 1, en

‘el que el agua con la que se hace reaccionar el magnesio me-

t8lico es agua desionizada.

5. Un procedimiento segin la Reivindicacién 1, en
el que la reaccibn del magnesio con el ague es provocada
mediante la adicién de 0,1 & 0,7 % aproximadamente de la
cantidad estequiométrica dsl 4cido perclérico requerida pe~
ra completar la reaccién.

6. Un procedimiento segin la Reivindicacién 1, en
el que dicha mezcla de reaccidén es una suspensién viscosa
tixotrépica de 6xido magnésico hidratado.

7. Un procedimiento segin la Reivindicacién 1, en

el que dicha mezcla de reaccidén es agitada intensamente du-

L {4
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rante la mdicidn de dcido perclérico concentrado.

8. Un procedimiente segtn le Reivindicacién 1, en
6l que pe esgrega un ligero exceso de dcido perclérico con-
centrado & dicha mezcle de reaccién para obtener un productc
dcido que postériormente es nsutralizado y filtrado para
dar una solucién acuosa de perclorsto magnésico.

9« TUn procedimiento segin la Reivindicacién 1, en
el que la velocidad de adicién de 4cido perclérico concen—
trado a dicha mezcla de reaccibén es regulada para controlar
la temperatura del medio de reacciln.

10, Un procedimiento segin la Reivindicacién 1, en
el que el magnesio metdlico reaccionante contiene més del
99,8 % de magnesio. '

11. Se reivindica por Gltimo, como objeto sobre el
que ha de recaer la Patente de Inveﬁcién gue se solicita:
"UN PROCEDIMIENTO PARA LA PREPARACION DE PERCLORATO MAGNE-
SICO DE GRAN PUREZA". |

Todo confofmé queda descrito y reivindicado en la
presente Memoria descriptiva, que consta dé quince paginas
mecanografiadas. . a

Madrid, 26 Octubre 1970

BERNARDQ UNGRIA
p .

e
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