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DESCRIPCION
Método para obtener 6xido de grafeno
Campo técnico

La presente invencién se refiere a nanoestructuras de carbono y también a la fabricacién o el tratamiento de
nanoestructuras. Particularmente, la presente invencion se refiere a métodos para obtener monocapas de éxido de
grafeno.

Estado de la técnica

El grafeno se puede sintetizar en diferentes formas segun el método de fabricacion y la aplicaciéon requerida. Las
escamas de grafeno se pueden obtener a partir de grafito de la misma manera que se aislé por primera vez y se
determinaron sus propiedades en 2004. La denominada técnica de exfoliacibn micromecanica representa la
formacion de escamas individuales y aisladas de grafeno monocapa monocristalino sobre un sustrato como silicio o
mas especificamente silicio con una fina capa de 6xido de silicio sobre él para permitir la visualizacion de las
escamas individuales usando un microscopio Optico convencional. Se ha demostrado que estas escamas
individuales y aisladas de grafeno tienen una movilidad portadora de carga extremadamente alta, alta conductividad
térmica, excelentes propiedades mecanicas, alta transparencia, flexibilidad, etc. Sin embargo, el principal problema
con este método de fabricacion es que produce un pufiado de escamas que podrian ser adecuados para
investigacion basica pero no para aplicaciones industriales.

La expansion del grafito se conoce desde hace varios afios y la primera patente relacionada con este material data
de 1913, la patente US1137373. Sin embargo, no fue hasta finales de la década de 1960 cuando comenzé a
publicarse un nimero mas considerable de patentes relacionadas con el grafito expandido, las patentes US3323869,
GB1186727 y US4915925. El grafito expandido normalmente se produce utilizando acidos y agentes oxidantes
como materiales intercalares seguido de un proceso de expansion a altas temperaturas (alrededor de 1000 °C)
durante cortos periodos de tiempo. Sin embargo, estos procesos producen material de grafito ligeramente mas
delgado, pero no escamas de grafeno monocapa. Mas recientemente, en el documento US 7550529, se produjeron
nanoplaquetas de grafito mediante la expansion de grafito natural. En esta patente, el grafito se expande primero
intercalando un &cido (acido sulfdrico) y un agente oxidante (acido nitrico) seguido de una etapa de expansion
usando un tratamiento de microondas o de radiofrecuencia (RF). Este método produjo grafito ligeramente mas
delgado con dimensiones de escamas laterales considerablemente mas bajas que el material de grafito de partida.
Sin embargo, no hubo evidencia de la produccion de escamas de grafeno monocapa. Ademas, no se proporcionaron
pruebas sobre la funcionalizacion quimica del grafito para obtener escamas de 6xido de grafeno covalentemente
funcionalizadas.

En la patente US 8114375, el 6xido de grafito intercalado se sometio a dos tratamientos térmicos diferentes con el
fin de obtener el material expandido. El grafito de partida se intercala con un &cido y un oxidante antes de los
tratamientos térmicos. El primer tratamiento térmico se realiza a 600 °C mientras que el segundo se realiza a
alrededor de 1000 °C. Como consecuencia, el material final tiene un contenido de oxigeno de aproximadamente el
5 % en peso. Ademas, no se proporciona evidencia del espesor final del material y se puede suponer que utilizando
este método se produce un material similar al grafito relativamente grueso.

En la patente US 7658901, se produce oOxido de grafito exfoliado térmicamente en el que se demuestra que el
material de grafito de partida se ha sometido a una cierta funcionalizacién quimica, especialmente antes del
tratamiento a alta temperatura. Esta patente se refiere a la produccién de 6xido de grafito exfoliado térmicamente en
el que el grafito se intercala con un acido y un oxidante seguido de un tratamiento térmico a altas temperaturas de
hasta 2000 °C. Sin embargo, después del tratamiento térmico la mayor parte de la funcionalizacion desaparece, casi
todos los grupos que contienen oxigeno se eliminan debido al tratamiento a altas temperaturas, que ademas es muy
costoso en términos de energia térmica.

En otra patente mas, el grafito US 8524067 se intercalaba con acidos carboxilicos (acidos férmico o acético) seguido
de una reaccion electroquimica, tratamiento térmico y cizallamiento mecanico. El proceso podria repetirse varias
veces hasta que el espesor de las escamas fuera < 30nm. No se proporcionaron pruebas claras acerca de la
cantidad y el rendimiento de las escamas en monocapa que podrian obtenerse utilizando este proceso. Ademas,
debido a las muchas etapas de procesamiento, este método podria considerarse bastante ineficiente. No se logro la
funcionalizacién covalente de las escamas de grafito.

De forma similar, en el documento US 8747623 el grafito se intercalaba con un &cido y un agente oxidante e
inmediatamente se tratd con irradiacion de microondas. Una vez mas, no se proporcionaron pruebas claras sobre la
cantidad y el rendimiento de las escamas en monocapa que podrian obtenerse utilizando este proceso. El contenido
de oxigeno de las escamas estaba por debajo del 5 % en peso.

En la solicitud de patente WO 2010/042912, se explica la preparacion de 6xido de grafito. El grafito se oxida en
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acido sulfdrico concentrado, nitrato de sodio y permanganato de potasio. Una vez que se completa la reaccion, la
mezcla se purifica para obtener el material de 6xido de grafito. Dado que este documento no menciona ningin
espesor para las escamas producidas y no se describe ninguna etapa de exfoliacion, se puede suponer que
utilizando este método no se pueden producir escamas en monocapa de 6xido de grafeno.

Hay otros informes relacionados con la produccién de oxido de grafito que datan de 1898, en el que Staudenmaier
publicé un método para producir 6xido de grafito a partir de acido nitrico, acido sulfarico y clorato de potasio. Sin
embargo, tenia claras desventajas, tales como tiempos de reaccion largos (1 semana) y el uso de reactivos
explosivos. Ademas, no se aislaron escamas en monocapa utilizando este método, solo se obtuvieron escamas
gruesas de oxido de grafito.

En 1958, Hummers y Offeman informaron de un método para sintetizar 6xido de grafito usando acido sulfirico
concentrado, nitrato de sodio y permanganato de potasio. Afiadieron nitrato de sodio en lugar de acido nitrico para
evitar el uso de un acido muy corrosivo. De nuevo, no se aislaron y caracterizaron escamas en monocapa de 6xido
de grafeno usando este método, solo se lograron escamas gruesas de 6xido de grafito.

En la patente US 6596396 se presenta un proceso de fabricacion basado en un método modificado de Hummers
para sintetizar particulas delgadas de 6xido de grafito. EIl método descrito usa acido sulfdrico concentrado, nitrato de
sodio y permanganato de potasio para producir éxido de grafito. La reaccién al producto de 6xido de grafito requiere
mas de cinco dias y, por lo tanto, no es un proceso muy rentable. Ademas, estos 5 dias no incluyen el proceso de
purificacién. De nuevo, el nitrato de sodio se considera un componente crucial para obtener el 6xido de grafito.

El proceso de purificacion también es extremadamente largo en la patente US 6596396, en la que las dispersiones
de 6xido de grafito se dejan sedimentar varias veces durante mas de un dia, extendiendo considerablemente el
tiempo del proceso de purificacion. Ademas, en el procedimiento de limpieza se utilizan mezclas que contienen acido
y peroxido de oxigeno, lo que hace que el proceso no sea respetuoso con el medio ambiente.

Mas recientemente, Marcano et al. (ACS Nano 2010, 4 (8) 4806-4814) describié un nuevo método para la sintesis de
oxido de grafeno basado en un método de Hummers modificado. En este articulo, el nitrato de sodio se reemplaza
por acido fosférico y se duplica la cantidad de permanganato de potasio.

El documento US 2013/045156 Al describe un método para formar grafeno usando éxido de grafito con un método
de Hummers modificado. El éxido de grafito se obtiene utilizando grafito y acido sulflrico y permanganato de potasio
como oxidante.

Otros métodos de fabricacion que utilizan grafito como material de partida se basan en la denominada técnica de
exfoliacion en fase liquida. En este caso, no existe una etapa previa de oxidacion del grafito y la exfoliacion de las
escamas generalmente se obtiene a través de ondas ultrasonicas. La exfoliacién de grafito se lleva a cabo en
medios liquidos, ya sea en tensioactivos que contienen agua o en solventes termodinamicamente favorables para el
grafito.

En el documento US 7824651, el grafito se dispersa en un medio liquido que contiene un agente tensioactivo o
dispersante y se somete a ultrasonidos. Se afirma que el espesor de las escamas después del proceso de
exfoliacién es inferior a 100 nm, sin embargo, no se proporciona evidencia sobre la eficiencia y el espesor real de las
escamas producidas. No se lleva a cabo ninguna etapa de oxidacion y, por tanto, no hay funcionalizacién covalente
de las escamas de grafito.

El documento WO 2014/140324 Al describe un proceso para exfoliar material tridimensional no tratado para
producir un material bidimensional usando un mezclador de alto cizallamiento.

El principal inconveniente de las técnicas de exfoliacion directa de grafito en medios liquidos es su rendimiento
extremadamente bajo y las cantidades muy pequefias de escamas en monocapa que se obtienen.

En la solicitud de patente US 2013/0302593 se menciona un procedimiento similar para exfoliar MoS;, MoSe;, WS,,
BN y tipos de materiales similares. En este caso, la exfoliacion se lleva a cabo en soluciones de tensioactivo acuoso
usando ultrasonido y fuerza centrifuga para exfoliarlas.

El documento US 2014/147648 Al describe una capa de grafeno o un Unico cristal de grafeno que se obtiene
después del tratamiento térmico de un gel de 6xido de grafeno. La capa de grafeno o cristal Unico contiene planos
de grafeno paralelos estrechamente empaquetados y unidos quimicamente con un espaciado entre planos de
grafeno de 0,335 a 0,40 nm.

Descripcion de la invencion

Para superar los bajos rendimientos y los largos tiempos de obtencion del éxido de grafeno de los métodos de la
técnica anterior, la presente invencién proporciona un método de acuerdo con la reivindicacion 1.
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Por lo tanto, la presente invencién se refiere al uso de la mezcla de alto cizallamiento durante la reacciéon de
oxidacion de grafito para producir escamas de Oxido de grafeno monocapa. La mezcla de alto cizallamiento
proporciona una excelente mezcla entre los reactivos y el material de grafito de partida, produciendo escamas de
oxido de grafeno monocapa durante la etapa de reaccién. Ademas, esta mezcla de alto cizallamiento acorta
considerablemente los tiempos de la reaccién de oxidacion hasta minutos.

Un mezclador de alto cizallamiento utiliza un impulsor giratorio o un rotor de alta velocidad impulsado por un motor
eléctrico que crea flujo y cizallamiento. En un mezclador de alto cizallamiento, la velocidad del fluido en el diametro
exterior del rotor es mayor que la velocidad en el centro del rotor, y es esta diferencia de velocidad la que crea el
cizallamiento. Se usa un componente estacionario en combinacion con el rotor, y se conoce como estator. El estator
crea una brecha de espacio cerrado entre el rotor y él mismo y forma una zona de cizallamiento extremadamente
alto para el material a medida que sale del rotor.

Los inventores han descubierto que el método reivindicado permite:

- Un alto nivel de funcionalizacién del 6xido de grafeno
- Un alto contenido de monocapa (> 99,8 %)

- Tiempos de produccion cortos

- Un alto rendimiento total de produccion

- Ser respetuoso con el medio ambiente

- Un método de produccion facilmente escalable

El proceso propuesto no se limita al uso de grafito natural, y como material de partida se pueden utilizar grafito
sintético u otros materiales que contengan carbono.

El proceso propuesto no es obvio para una persona experta en la materia, ya que los expertos en la materia creen
que durante la etapa de reaccién no se producia la exfoliacion en escamas en monocapa, era necesario nitrato de
sodio o acido nitrico o acido fosforico como reactivo con el fin de obtener una alta conversion de éxido de grafito, y
luego se requeria ultrasonicacion para obtener las escamas en monocapa después del proceso de purificacion.

Preferiblemente, el acido es acido sulfdrico y la sal es permanganato de potasio.

Mas preferiblemente, no se afiaden otros componentes en las etapas a) o b). Especificamente, de acuerdo con una
realizacién preferida, en la presente invenciéon no se usa nitrato de sodio.

Los autores de la presente patente se dieron cuenta de que sorprendentemente la eliminacion de este compuesto
daba lugar a rendimientos de reaccién mucho mas altos. Por lo tanto, a diferencia del experto en la materia que cree
gue se requiere acido nitrico o nitrato de sodio para obtener una alta conversion de grafito en 6xido de grafito, los
inventores encontraron que el papel del nitrato de sodio o el acido nitrico no es tan crucial como se pensaba al
principio cuando se usa un mezclador de alto cizallamiento.

Ademas, en el proceso propuesto en la presente invencion, la reaccién de oxidacion con grafito solo tarda 60
minutos en completarse en lugar de los mas de 7200 minutos (cinco dias) presentados en la patente de los Estados
Unidos 6596396. Por lo tanto, hay una reduccion del 99 % en el tiempo de reaccion. Ademas, debido a que solo se
usan acido sulfirico y permanganato de potasio para oxidar el grafito, es mas econémico, mas rapido y mas
respetuoso con el medio ambiente.

Ademas, en la presente invencién, solo se utiliza agua para la limpieza de las mezclas de reaccién haciéndola mas
ecolégica y al mismo tiempo un proceso mucho mas corto.

Finalmente, el método comprende la siguiente etapa de:

c) llevar a cabo una segunda etapa de mezcla en el mezclador de alto cizallamiento una vez que se completa la
purificacion;
Por lo tanto, una vez que se completa la reaccion, el material se purifica y se realiza una segunda mezcla de alto
cizallamiento para obtener un porcentaje muy elevado (> 99,8 %) de escamas de 6xido de grafeno monocapa.
Breve descripcién de los dibujos

Para completar la descripciéon y a fin de proporcionar una mejor comprension de la invencién, se proporciona una
serie de dibujos. Dichos dibujos forman una parte integral de la descripcion e ilustran una realizacién de la invencién,
gue no debe interpretarse como una restriccion del alcance de la invencion, sino solo un ejemplo de cémo puede
llevarse a cabo la invencion. Los dibujos comprenden las siguientes figuras:

La Figura 1 es un espectro de XPS del 6xido de grafeno procedente del lote 2.
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La Figura 2 muestra los resultados después del tratamiento de ultrasonidos durante 15 minutos del 6xido de
grafito purificado.

La Figura 3 muestra las escamas en monocapa producidas usando nuestro proceso y 15 minutos de tratamiento
de mezcla de alto cizallamiento en el material de 6xido de grafeno de la presente invencion.

Las Figuras 4A y 4B muestran las escamas de 6xido de grafeno obtenidas usando el proceso de la presente
invencion. El contenido de la monocapa es superior al 98 %.

La Figura 5 muestra las escamas de oOxido de grafeno obtenidas sin utilizar el proceso de mezcla de alto
cizallamiento durante la reaccion de oxidacion o exfoliacion. El contenido de la monocapa es inferior al 50 %.

Las Figuras 6 y 7 muestran el perfil de espesor de MFA para una escama de 6xido de grafeno monocapa
producida usando el proceso cubierto en esta patente.

Las Figuras 8 y 9 son imagenes de SEM del papel de 6xido de grafeno antes y después del tratamiento a
1000 °C, respectivamente.

Descripcion de una forma de llevar a cabo la invenc  i6n
La presente invencion se refiere a un método para obtener 6xido de grafeno que comprende las etapas de:

a) afadir un &acido y una sal a grafito para obtener un éxido de grafito;
b) exfoliar el 6xido de grafito mezclandolo;

caracterizado por que las etapas a) y b) se llevan a cabo simultdneamente en un mezclador de alto cizallamiento.

Para implementar la presente invencion, los inventores usaron un mezclador de alto cizallamiento Dispermat
CN30F2, provisto de un disco mezclador.

Antes de la presente invencion, el escenario mas comun era no utilizar ninguna mezcla en absoluto durante este tipo
de reacciones y ocasionalmente se usaban agitadores magnéticos o agitadores mecanicos. Los agitadores
magnéticos y los agitadores mecanicos suspendidos tienen una potencia de mezcla limitada, especialmente los
agitadores magnéticos, mientras que la velocidad maxima de los agitadores mecéanicos suspendidos generalmente
es de aproximadamente 1500 rpm. Por el contrario, en el caso del mezclador de alto cizallamiento, la velocidad
puede aumentarse hasta las 5000-10.000 rpm. Esto hace que la mezcla sea mucho mas homogénea, aumentando
asi el rendimiento. Por otro lado, debido a la fuerza de cizallamiento, el material se exfolia al mismo tiempo que se
produce la reaccion de oxidacion.

Al comparar ambos métodos, se puede concluir que el mezclador de alto cizallamiento es claramente mas efectivo
desde el punto de vista del tiempo y el rendimiento, incluso para velocidades de rotacidn similares.

Tabla 1: Condiciones optimizadas para mezclarlosr  eactivos.

Condiciones Herramienta Parametros Rendimiento del producto (%)
rpm/energia | t (min)
1 Mezclador de alto cizallamiento 1000 80 92
2 Mezclador de alto cizallamiento 3000 60 89
3 Mezclador de alto cizallamiento 5000 40 94
4 Mezclador de alto cizallamiento 8000 30 90
5 Agitador mecéanico 1000 180 70
6 Agitador mecanico 1800 100 75

Reproducibilidad del proceso

Desde una perspectiva industrial, un proceso de produccién no solo tiene que ser rentable, sino que la
reproducibilidad también es un factor extremadamente crucial. En este contexto, los inventores han evaluado la
reproducibilidad del proceso de fabricacion de la invencion analizando el material de 6xido de grafeno producido de
diferentes lotes. Se us6 analisis elemental para determinar el nivel de oxidacion de las escamas de 6xido de grafeno
producidas. Como se puede observar, el nivel de oxidacion es casi idéntico para todos los lotes fabricados.

En la siguiente tabla se describe el porcentaje de oxidacién medido por andlisis elemental. El nivel de
funcionalizacién u oxidacion alcanzado se encuentra entre el 43 % y el 45 %, lo que muestra una muy buena
reproducibilidad.



10

15

20

25

30

35

40

45

50

55

ES 2671498 T3

Tabla 2. Contenido de oxigeno determinado mediante analisis elemental.
Numero de lote | % de O
44,83
44,95
45,02
43,05
43,84
44 95
45,01
43,00

XN |WIN|F-

Para demostrar ain mas la incorporacion de la funcionalidad de oxigeno y probar que se ha producido 6xido de
grafeno, se registraron los espectros de XPS (espectroscopia fotoelectronica de rayos X), como se muestra en la
Fig. 1. Del XPS se puede concluir que el material de grafito de partida se ha oxidado y que las funcionalidades de
oxigeno se han unido covalentemente a la estructura en panal sp2 del grafeno.

Comparacidn del tratamiento ultrasénico y la mezcla de alto cizallamiento

El procedimiento mas establecido en la técnica anterior para producir escamas de 6xido de grafeno monocapa es el
tratamiento ultrasénico del material de 6xido de grafito purificado. El tratamiento ultrasénico exfolia el 6xido de grafito
en escamas individuales monocapa de 6xido de grafeno. Sin embargo, usando dispersiones de alta concentracion
(2-4 g/l) se necesitan tiempos de exfoliacion muy largos para obtener un alto contenido de 6xido de grafeno
monocapa. Si comparamos el tratamiento ultrasénico con el realizado en esta invencion, se puede concluir
claramente que el método propuesto es mucho mas rapido, y por lo tanto mas rentable, y produce un rendimiento
mucho mas alto de escamas en monocapa.

La Figura 2 muestra una imagen de SEM (microscopio electronico de barrido) de las escamas de 6xido de grafeno
obtenidas utilizando un método de Hummers modificado (acido sulfdrico, nitrato de sodio y permanganato de
potasio) seguido de purificacién del 6xido de grafito producido y posterior tratamiento ultrasénico. Por otro lado, la
Figura 3 muestra una imagen de SEM de las escamas de 6xido de grafeno obtenidas usando la presente invencion.
Se afiadieron acido sulfdrico y permanganato de potasio, sin nitrato de sodio, sobre grafito bajo mezcla de alto
cizallamiento seguido de purificacion del material de 6xido de grafeno y una segunda mezcla de alto cizallamiento
con el fin de obtener un mayor rendimiento de escamas en monocapa. Un tiempo de exfoliaciéon de 15 minutos es
suficiente para obtener resultados mucho mejores en términos de contenido de monocapa y distribuciéon del tamafio
de las escamas.

Por el contrario, con 15 minutos de tratamiento de ultrasonicacion todavia hay enormes aglomerados presentes y el
porcentaje de escamas de oOxido de grafeno monocapa es bajo, como se muestra en la Figura 2. Se requiere un
tratamiento ultrasénico de hasta 5 h para obtener resultados comparables a nuestro proceso. Ademas, el tratamiento
ultrasonico extendido tiende a dafiar el tamafio de las escamas debido a la alta energia que se requiere para
deslaminar las escamas.

Contenido de monocapa en dispersiones de 6xido de grafeno

En las Figs. 4A y 4B se puede ver el alto contenido de monocapa de las dispersiones después del tratamiento de
mezcla de alto cizallamiento. Esta claro que el 98 % de las escamas de 6xido de grafeno producidas usando el
proceso inventivo son monocapa. En realidad, las areas mas oscuras corresponden a escamas que estan en
contacto entre si y no a escamas en bicapa.

A modo de comparacion, se puede observar una imagen de SME (Figura 5) de la distribuciéon del tamafio de la
escama en la que no se utilizé el mezclador de alto cizallamiento durante el proceso de reaccion o exfoliacion. El %
de monocapa es claramente mucho mas bajo.

Escamas de 6xido de grafeno monocapa

Se utiliza un MFA (microscopio de fuerza atdmica) para probar el espesor de las escamas de 6xido de grafeno
monocapa producidas. En las Figuras 6 y 7 se puede observar que el espesor de la escama es de unos pocos
nanémetros, exactamente el espesor indicado en la bibliografia para escamas de 6xido de grafeno en monocapa.

Preparacion de peliculas de 6xido de grafeno - Mediciones de la conductividad térmica

Con el 6xido de grafeno obtenido por el método de esta invencion, las peliculas se pueden preparar vertiendo
dispersiones altamente concentradas en un molde y eliminando el agua por evaporacion. Después del secado, estos
papeles de 6xido de grafeno se desprendieron faciimente del molde y los pequefios trozos se trataron a altas
temperaturas (300 °C, 600 °C, 1000 °C) para medir la conductividad térmica utilizando la técnica de destello con
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laser. Como se puede observar en la Tabla 3, la conductividad térmica aument6 15 veces cuando el papel se trat6 a
1000 °C.

Este material se puede usar como material de relleno en compuestos para mejorar la conductividad térmica de
diferentes materiales de matriz. El comportamiento anisotrépico del material es una ventaja adicional para este tipo
de aplicaciones en las que el calor debe ser transportado en una sola direccion.

Tabla 3. Conductividad térmica de papeles de éxido de grafeno tratados térmicamente.

Material K (W/mK) en el plano | Plano cruzado K (W/mK)
Papel de GO sin tratamiento 3,09 0,165
Papel de GO 300 °C 13,6 0,032
Papel de GO 600 °C 25,6 0,039
Papel de GO 1000 °C 62,6 0,022

En resumen, la presente invencién cubre la produccion de escamas de éxido de grafeno monocapa de una manera
rentable, con un alto rendimiento de las escamas en monocapa y excelentes porcentajes de oxidacion.

Fue sorprendente obtener escamas de 6xido de grafeno de monocapa ya durante la etapa de reaccion de oxidacion
mediante el uso de mezcla de alto cizallamiento durante el proceso de reaccién. Por otro lado, una vez que se
completa la purificacion, se realizé una segunda etapa de mezcla de alto cizallamiento durante unos minutos para
obtener mas del 99,8 % de las escamas en monocapa de 6xido de grafeno.

Ademas, el proceso propuesto produce un material de 6xido de grafeno de una manera reproducible y mas rentable
adecuada para aplicaciones industriales.

En este texto, el término "comprende" y sus derivaciones (tales como "que comprende”, etc.) no debe entenderse en
un sentido excluyente, es decir, estos términos no deben interpretarse como excluyentes de la posibilidad de que lo
que se describe y define pueda incluir otros elementos.
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REIVINDICACIONES
1. Método para obtener 6xido de grafeno que comprende las etapas de:

a) afadir un acido y una sal a grafito para obtener un éxido de grafito;
b) exfoliar el 6xido de grafito mezclandolo;

caracterizado por que las etapas a) y b) se llevan a cabo simultdaneamente en un mezclador de alto cizallamiento a
una frecuencia de rotacion superior a 1000 rpm.

2. Método de acuerdo con la reivindicacion 1, en el que el acido es acido sulfurico y la sal es permanganato de
potasio.

3. Método de acuerdo con cualquiera de las reivindicaciones anteriores, en el que en las etapas a) o b) no se
afiaden otros componentes.

4. Método de acuerdo con cualquiera de las reivindicaciones anteriores, que comprende la etapa adicional de:

c) llevar a cabo una segunda etapa de mezcla en el mezclador de alto cizallamiento una vez que se ha completado
la purificacion.



XPS (a.u.)

ES 2671498 T3

- Ajuste para

| | Reorganizacion

C=C

GrphOx5% Cls

C-C

GrphOx5%Cls

0O-C=

del satélite

i N i N 1 i ¥ i I ! i
294 292 290 288 286 284
BE (eV)

Fig. 1

¥
282

28



ES 2671498 T3

Humedad | Presion Mag & | Anchura | Modo de vacio [=——— 10 ym ——
--- 6,72e-4 Pa| 4 000 x |12,3 mm| Alto vacio

10



ES 2671498 T3

11



ES 2671498 T3

12



ES 2671498 T3

p[Humedad

13



0,3

y [pm]

0,0

ES 2671498 T3

— Perfil 2

0

LN O O O
3 10 15 20

¥ [ ]

Fig. 7

14




ES 2671498 T3

1am  Anchura 7,3mm

15



	Primera Página
	Descripción
	Reivindicaciones
	Dibujos

