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DESCRIPCION
Carbonatos de magnesio anhidros, amorfos y porosos y métodos de produccién de los mismos
Datos de la solicitud relacionada

La presente aplicacion se basa y reivindica prioridad con respecto a la Solicitud de Patente Provisional de Estados
Unidos N°. 61/734.144.

Campo de la invencion

La presente invencion se refiere a un carbonato de magnesio micro poroso, anhidro, amorfo con gran area
superficial especifica y extraordinarias propiedades de sorcion de humedad y a un método de formacién del mismo.
La invencion se refiere ademas, pero sin limitarse a: deshumidificadores, control de humedad, panel de aislamiento
de vacio y materiales de almacenamiento de energia termoquimica, sistemas de suministro o de vehiculo para
agentes volatiles o cosméticos y terapéuticos, control de olores, higienizacion tras incendios o retardadores de llama,
asi como a materiales para la recogida de residuos toxicos, sustancias quimicas o vertidos de petrdleo y a
materiales para el control de pestes y para la proteccion de cultivos y piensos.

Antecedentes de la invencion

En la discusion siguiente, se hace referencia a determinadas estructuras y/o métodos. No obstante, las siguientes
referencias no deberian interpretarse como la admisidon de que estas estructuras y/o métodos constituyen la técnica
anterior. Los solicitantes se reservan expresamente el derecho a demostrar que dichas estructuras y/o métodos no
cualifican con la técnica anterior frente a la presente invencion.

El magnesio es el octavo elemento mas abundante de la corteza terrestre y es esencial para la mayoria de los
organismos vivos. Puede formar diversas formas de carbonatos hidratados tales como nesquehonita (MgCO3-3H20)
y lansfordita (MgCOs3-5H20), un ndmero de carbonatos basicos tales como hidromagnesita
(4MgCO3-Mg(OH),-4H-0) y dipingita (4MgCO3-Mg(OH),-5H,0) asi como también la magnesita anhidra y encontrada
de forma rara (MgCOs). Las diversas formas de carbonato de magnesio son todas materiales industrialmente
importantes y, por ejemplo, se usan en sustancias farmacéuticas tales como antiacidos, adsorbentes y diluyentes en
comprimidos de compresion directa. También se encuentran en productos cosméticos gracias a sus propiedades
moderadamente astringentes que contribuyen a suavizar la piel, y se han encontrado sus aplicaciones en polvos de
uso externo, mascarillas faciales asi como dentifricos. Ademas, los carbonatos de magnesio de alta pureza son
desecantes Uutiles, por ejemplo, como aditivo en la sal de mesa para mantenerla con capacidad de flujo libre o como
agente de secado para manos con el fin de mejorar la sujecion, por ejemplo, para la escalada en roca, ejercicios
gimnasticos y halterofilia.

Los analogos comerciales (cristalinos) de carbonatos de magnesio tipicamente muestran areas superficiales
especificas (SSAs) de aproximadamente 4-18 m?g". Para los carbonatos de magnesio amorfos de rayos-X
presentados anteriormente producidos por medio de descomposicion térmica de formas hidratadas de carbonatos de
magnesio, el SSA mas elevado encontrado en la bibliografia es de = 50 m?g™.

Para muchos geodlogos, la magnesita anhidra (nativa) es una roca conspicua con génesis que no esta clara. Aunque
los carbonatos de magnesio son abundantes en la naturaleza en forma de trazas minoritarias en la mayoria de las
estructuras geoldgicas, el carbonato de magnesio raramente existe como magnesita de tipo monomineral en
depdsitos viables desde el punto de vista econémico. De hecho, existen practicamente sélo dos tipos de depdsitos
de magnesita en el mundo: la magnesita de grano grueso de tipo Vietsch, que constituye un 90 % de las reservas
mundiales y forma lentes de tipo casi monomineral dentro de los sedimentos de la plataforma marina, y la magnesita
tipo Kraubath de alto valor pero menos comun de calidad superior. El tipo Kraubath consiste en vetas (300-400
metros de profundidad) y yacimientos (80 metros de profundidad) de magnesita "hueso" criptocristalina, también
denominada en ocasiones gel-magnesita. Cominmente aparece junto con estructuras de roca ultramafica tales
como minerales de serpentina ((Mg,Fe)sSi2Os(OH)4) y olivino ((Mg,Fe).SiO4). Se sugiere que la formacion de
magnesita de tipo Kraubath tiene lugar a través de la denominada ruta epigenética-hidrotérmica, en la que los fluidos
hidrotérmicos de temperatura moderada y baja salinidad que portan CO; interaccionan con rocas ultramaficas. La
mayoria de la silice y hierro procedentes de la descomposicion de rocas ultramaficas se transportan a la superficie,
mientras que las vetas de magnesita precipitan in situ en forma de gel.

En la naturaleza, el carbonato de magnesio aparece en dos formas fisicas; como magnesita monocristalina o
criptocristalina. La forma criptocristalina también se denomina, en ocasiones, magnesita amorfa o de gel por parte de
los gedlogos, sin embargo, deberia enfatizarse que esto no implica que sea amorfa por rayos-X, simplemente que el
tamano de los cristales es demasiado pequefio para ser observados al microscopio 6ptico. En lo sucesivo, el término
amorfo debe interpretarse como amorfo por rayo-X.

Se ha observado la magnesita amorfa por rayos-X tras descomposicion térmica de carbonatos de magnesio
hidratados cristalinos que aparecen a temperaturas del orden de 300 °C o superiores. Sin embargo, dichas
magnesitas no son estables a largo plazo en atmoésfera hiumeda, ya que se ha comprobado que el enlace de
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carbonato se debilita durante la re-hidratacion. Este debilitamiento resulta evidente por el hecho de que el pico de
descarbonatacion en la medicion de las curvas termogravimétricas diferenciales (dTGA) a aproximadamente 350 °C
o por encima desarrolla una protuberancia y/o se separa en dos o mas picos y también se desplaza hacia
temperaturas mas bajas.

De manera interesante, la magnesita ha acarreado problemas no solo para los gedlogos sino también para los
quimicos. MgCOs3; anhidra se puede producir facilmente a temperaturas elevadas. No obstante, numerosos autores
han descrito intentos no satisfactorios para precipitar carbonato de magnesio anhidro a partir de una disolucion de
bicarbonato de magnesio mantenida a temperatura ambiente y bajo presién atmosférica. En lugar de ello, los
carbonatos de magnesio hidratados o uno de los carbonatos de magnesio basicos mas complejos precipitaron en
condiciones tales que condujeron a lo que se ha denominado como el "problema de la magnesita".

En 1999, se presentaron intentos exitosos de preparacion de magnesita cristalina a 400 °C y presion atmosférica
mediante el uso de una suspension de agua de mar artificial con carbonato de calcio y urea a través de la cual se
borbote6 CO; seguido de disoluciéon y valoracion con amoniaco diluido durante la cual precipité carbonato. El
precipitado se caracteriz6 como magnesita cristalina usando difraccion de rayos-X, y se apreciaron trazas de
aragonita (CaCOs3) y posiblemente calcita (CaCOs) en el difractograma. El experimento se ha repetido desde
entonces y los precipitados consistieron en magnesita con trazas de aragonita (CaCOs) y dipingita
(Mgs(CO3)4(OH)-5H20). En ambos experimentos se formé magnesita tras 14 ciclos de disolucién-precipitacion.

Deberia mencionarse que se intento sintetizar carbonato de magnesio también en disolventes no acuosos durante
comienzos de 1900. No obstante, se llegé a la conclusion de que carbonato de magnesio no se podia obtener
haciendo pasar gas de CO, a través de suspensiones metandlicas de MgO debido a la mas que probable formacion
de carbonato de dimetil magnesio Mg(OCO)(OCHz)..

Los estudios posteriores Unicamente reiteraron la consideracion de que MgO preferentemente forma carbonatos de
dimetilo complejos cuando se hace reaccionar con CO;2 en metanol. Esta conclusion fue especialmente peculiar ya
que se pueden producir de forma sencilla carbonatos de otros metales de las tierras raras, tales como los de Ca, Ba
y Sr, haciendo pasar gas de CO; a través de suspensiones alcohdlicas de sus respectivos dxidos.

A la vista de las aplicaciones industriales anteriormente mencionadas de los carbonatos de magnesio y sus
propiedades no toxicas, resultan deseables mejoras adicionales en los carbonatos de magnesio y sus métodos de
produccion para permitir el uso ampliado de los carbonatos de magnesio en diversas aplicaciones. Asi mismo, se
prevé que la introduccién de una nueva clase de materiales que contienen carbonato de magnesio con propiedades
funcionales y estructurales que aun no se han encontrado en la actualidad en los materiales que contienen
carbonato de magnesio previamente divulgados, abra nuevas aplicaciones industriales y mejora la funcionalidad en
las aplicaciones ya existentes. Para resultar industrialmente atractivas, las areas de mejoras incluyen propiedades
de sorcién de agua, porosidad, area superficial especifica, estabilidad a largo plazo del material y coste de
produccion.

Hasta donde los inventores conocen, no existe técnica anterior que divulgue un material de carbonato de magnesio
que contenga micro y/o meso poros, ni entre los informes que describen carbonatos de magnesio cristalinos ni
tampoco los amorfos de rayos-X producidos por medio de descomposicion térmica. Un analisis de sorcion de
nitrégeno llevado a cabo sobre, por ejemplo, hidromagnesita (Mgs(CO3)s(OH)2-5H20)), que es la calidad
farmacéutica de carbonato de magnesio, revela un material sin porosidad alguna en el intervalo de micro poros y con
cierto meso poros entre, pero no en el interior, de las particulas en forma de polvo, como resulta evidente en los
dibujos y ejemplos siguientes.

Los carbonatos de magnesio se conocen por sus propiedades desecantes en aplicaciones tales como las
mencionadas anteriormente, por ejemplo, para mantener una sal de mesa que fluye libremente en climas hiumedos y
como agentes de sujecion en escalada en roca. El carbonato de magnesio existente adsorbe en gran medida la
humedad alrededor o por encima de un 70 % de humedad relativa (HR) a temperatura ambiente y no se sabe que
sean buenos adsorbentes a bajos valores de HR.

La estabilidad de los carbonatos de magnesio anhidros y amorfos conocidos actualmente, es decir, los producidos
por medio de descomposicion térmica de carbonatos de magnesio hidratados cristalinos, se sabe que queda limitada
durante el almacenamiento en entornos humedos. El enlace de carbonatos de dichos materiales normalmente se
debilita tras Unicamente 2 semanas de almacenamiento a una humedad de un 100 %, evitando la regeneracion de
las propiedades y estructura originales de los materiales.

El documento JP 2004 203 700 A divulga un carbonato de magnesio basico con superficie tratada y un método de
fabricacion del mismo.

El documento EP 2 206 681 A2 divulga un método de preparacion de nanoparticulas de compuesto metalico, que
comprende tratar una dispersion uniforme de al menos un precursor metalico en un disolvente organico con diéxido
de carbono supercritico para obtener una mezcla homogénea, que se somete a reaccion solvotérmica en condicion
de CO3 subcritico.
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Sumario de la invenciéon

Es un objetivo de la presente invencién proporcionar un grupo novedoso de materiales basados en carbonato de
magnesio con propiedades mejoradas con respecto a, por ejemplo, area superficial, volumen de micro y meso poros,
propiedades de sorcion de humedad y propiedades de regeneracion asi como estabilidad de almacenamiento en
comparacion con otros carbonatos asi como otras clases de materiales usados para, por ejemplo, sorcion de
humedad y administracion de farmacos, asi como otras aplicaciones ejemplificadas en la presente memoria. Otro
objetivo consiste en proporcionar métodos de produccion de dichos materiales basados en carbonato de magnesio,
que sean industrialmente viables.

La presente invencion se define por medio de las reivindicaciones adjuntas.

En la presente memoria, poros hace referencia a poros con un diametro menor de 10 nm y meso poros hace
referencia a poros con diametros entre 10 y 100 nm, en lugar del intervalo tradicionalmente usado de 2-50 nm. Por
consiguiente, los micro poros hacen referencia a un material que comprende micro poros con un diametro menor de
10 nm y meso poros hace referencia a un material que comprende meso poros con un diametro entre 10 nmy 100
nm.

Sorprendentemente, los inventores han descubierto que el carbonato de magnesio de area superficial especifica
elevada, micro poroso, amorfo y anhidro con propiedades de sorcion de humedad Unicas a bajos valores de HR se
puede producir a temperaturas bajas a partir de un precursor que contiene Mg, tal como MgO, en disolvente
organicos. El carbonato de magnesio producido puede estar bien en forma de suspension, gel o polvo. El carbonato
de magnesio producido tiene un area superficial mucho mas grande que la presentada para cualquier otro material
de carbonato de magnesio y comprende una parte sustancial de micro poros es decir, un volumen acumulado de
poros con un diametro menor de 10 nm dentro del intervalo de 0,018-3 cm /g El material novedoso es estable
durante el almacenamiento a valores elevados de HR durante periodos de tiempo prolongados, al contrario que los
materiales de carbonato de magnesio amorfos descritos con anterioridad. Ademas, los inventores han descubierto
que el carbonato de magnesio producido tiene excelentes propiedades de sorcion de humedad, especialmente a
valores bajos de HR, que son altamente favorables en un numero de aplicaciones industriales. Estas y otras
ventajas del material se describen con detalle a continuacion. Se prevé que la introduccion de una nueva clase de
materiales que contienen carbonato de magnesio con propiedades funcionales y estructurales que no se han
descubierto actualmente en los materiales que contienen carbonato de magnesio divulgados previamente, abra
nuevas aplicaciones industriales y una funcionalidad mejorada en las aplicaciones ya existentes.

El carbonato de magnesio de acuerdo con la invenciéon es anhidro y amorfo por rayos-X, exhibe un volumen
acumulado de poros con un diametro menor de 10 nm de aI menos 0,018 cm /g preferentemente de al menos 0,4
cm /g, e incluso mas preferentemente de al menos 0,8 cm /g y un volumen acumulado de poros con un dlametro
menor de 10 nm de hasta 1,5 cm®/g, 0 mas, preferentemente hasta 2 cm®g o mas preferentemente hasta 3 cm’/g.
Como se aprecia por parte de la persona experta, la Unica distribucién de micro y meso poros de acuerdo con la
presente invencion se puede describir con otros parametros y puede basarse en otro tipo de mediciones que se
describen en la presente memoria.

Dicho volumen de poros se deberia determinar por medio de analisis de Teoria Funcional de Densidad (DFT) de
isotermas de sorcion de nitrégeno, en las que la distribucion de tamafio de poro procede de la isoterma de nitrégeno
que usa el método de DFT asumiendo un modelo de poro con forma de rendija. El carbonato de magne3|o de
acuerdo con la invencion exhibe ademas valores de area superficial especmca (SSA) de al menos 60 m%g,
preferentemente de al menos 100 m /g, mas preferentemente al menos 240 m /g, |ncluso mas preferentemente al
menos 350 m?/g, del modo mas preferido al menos 600 m%g, yun SSA hasta 400 m%g, preferentemente hasta 800
m%g, mas preferentemente hasta 1000 m%g, incluso mas preferentemente hasta 1200 m%g, y lo mas
preferentemente hasta 1500 m /g El area superficial especifica se puede determinar a partir de analisis BET de
isotermas de adsorcion de nitrégeno. El método de acuerdo con la invencion de produccion de carbonato de
magnesio anhidro, amorfo, poroso de SSA elevado comprende hacer reaccionar MgO con un alcohol en una
atmodsfera de CO,. Preferentemente, la presion deberia ser de 1-3 bares, y la temperatura de 40 °C hasta la
temperatura de ebullicion del liquido. El método se puede llevar a cabo por medio de las etapas:

[Etapa 1] Mezclar MgO y un liquido que contiene alcohol en un reactor,

- la mezcla se preforma preferentemente bajo agitacion continua y la consistencia de la
mezcla es preferentemente de caracter liquido. Durante esta etapa, los ingredientes de la
mezcla reaccionan para formar uno o varios intermedios que posteriormente pueden
interaccionar con CO..

- la mezcla preferentemente se calienta con el fin de facilitar las reacciones entre los
ingredientes de la misma. Se usan temperaturas entre 40 °C y la temperatura de ebullicion
del liquido para que tenga lugar la reaccion.

- tipicamente aproximadamente de 3 horas a 24 horas a 50 °C para volumenes de liquido de
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100 a 3000 ml.

[Etapa 2] Hacer reaccionar la mezcla con CO,. En esta etapa, los productos intermedios formados
durante la etapa 1 interaccionan con CO; para formar uno o varios tipos de productos
intermedios carbonatados.

- esta etapa se lleva a cabo a temperaturas que varian desde la temperatura de congelacion
hasta la temperatura de ebullicion del liquido y presiones de CO- que varian de 1 a 12 bares.

No obstante, temperaturas por debajo de 30 °C y presiones por debajo de 5 bares resultan
beneficiosas para la carbonatacion de los productos intermedios.

- durante esta etapa, los productos intermedios carbonatados pueden formar un gel en el
reactor, tipicamente esto tiene lugar después de 4-6 dias si la presion de CO, es de 1 bary
la temperatura es de 20 °C durante la etapa 2.

[Etapa 3] Solidificacion y secado del material.

- el liquido o gel formado en el reactor durante la etapa 2 se secan con el fin de obtener un
material soélido y los productos intermedios carbonatados formados durante la etapa 2 se
transforman en carbonato de magnesio anhidro.

- temperaturas entre 60 °C y 300 °C.

- dependiendo de los intermedios formados durante la etapa 1 y 2, la presencia de agua
durante la etapa puede facilitar la transformaciéon en carbonato de magnesio por medio de
hidrdlisis.

- el proceso de secado y solidificacion puede incluir técnicas tales como secado por
pulverizacién o secado en horno.

Gracias a la presente invencion, resulta posible proporcionar un carbonato de magnesio con area superficial
elevada, microporoso, anhidro, amorfo que sea estable tras almacenamiento durante meses o mas tiempo, a
temperatura ambiente y humedad relativa de al menos un 60 %. El material novedoso exhibe propiedades de
sorcion de humedad extraordinarias, especialmente a valores bajos de HR, y es comparable, o incluso superior, a
las zeolitas hidrdfilas, por ejemplo, la zeolita Y (600 m? g™, relacion de silice/alumina de 5,2:1) y también superior a
los desecantes usados comunmente, por ejemplo, silice pirégena (Aerosil) o hidromagnesita cristalina. Tal y como
se mide usando un ASAP 2020 de Micromeritics equipado con una fuente de vapor de agua, el material de
carbonato de magnesio novedoso adsorbe mas de 0,6 mmoles de agua/g de material, preferentemente mas de 0,7
mmoles de agua/g de material, incluso mas preferentemente mas de 1 mmol o 2 mmoles de agua/g de material, lo
mas preferentemente mas de 3 mmoles de agua/g de material a un valor de HR de un 3 % a temperatura ambiente.
Adsorbe mas de 1,5 mmol de agua/g de material, preferentemente mas de 1,7 mmoles de agua/g de material,
incluso mas preferentemente mas de 2 mmoles de agua/g de material, lo mas preferentemente mas de 4 o 5
mmoles de agua/g de material a un valor de HR de un 10 % a temperatura ambiente y adsorbe mas de 10 mmoles
de agua/g de material, mas preferentemente mas de 14 mmoles de agua/g de material, lo mas preferentemente mas
de 20 mmoles de agua/ g de material a un valor de HR de un 90 % a temperatura ambiente. También, la capacidad
de retencién de humedad y las propiedades de regeneracion son extraordinarias; los experimentos han verificado
que el material de carbonato de magnesio novedoso conserva mas de un 80 % en peso de la humedad adsorbida
cuando el valor de HR se rebaja desde un 90 % a un 5 %, durante el analisis de desorcion de vapor de agua llevado
a cabo a temperatura ambiente. Los experimentos han verificado de forma adicional que el material de carbonato de
magnesio novedoso conserva mas de un 90 % en peso de la humedad adsorbida cuando se rebaja el valor de HR
desde un 90 % a un 20 %, durante el analisis de desorcién de vapor de agua llevado a cabo a temperatura
ambiente. Los experimentos adicionales han mostrado que las propiedades de sorciéon de humedad del material de
carbonato de magnesio novedoso se pueden regenerar tras almacenar el material a un valor de HR mas elevado de
90 % durante al menos 7 dias a temperatura ambiente mediante secado del material a Unicamente 95 °C durante
menos de 24 horas.

El carbonato de magnesio de area superficial elevada microporoso, anhidro y amorfo de acuerdo con la invencion se
puede proporcionar en forma de mezcla o material compuesto con otros materiales, por ejemplo, con el fin de
adaptar determinadas propiedades. Como se aprecia por parte de la persona experta, las impurezas inevitables y los
productos intermedios pueden estar presentes en el producto final. La parte restante del material puede ser un
elemento o compuesto organico o inorganico, cristalino o amorfo. Los ejemplos no limitantes de dicho otro material
incluyen sales, tales como carbonato de calcio, carbonatos de magnesio cristalinos, cloruro de sodio, nitrato de
magnesio, sulfato de cobre, hidroxiapatita, acetato de estroncio, citrato de cinc, hidroxidos tales como hidréxido de
magnesio, hidréxido de estroncio e hidroxido de silicio, oxidos tales como 6xido de magnesio, 6xido de hierro,
diéxido de silicio, 6xido de aluminio, aluminosilicato, metales tales como oro, plata, cinc, aluminio, asi como también
compuestos tales como celulosa, seda de arafia y polimeros sintéticos.
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De acuerdo con un aspecto de la presente invencion, el carbonato de magnesio de la presente invencion se produce
y se usa como material funcional en procedimientos de deshumidificacion. Un ejemplo no limitante de dichos
procedimientos de deshumidificacion incluye la deshumidificacion por sorcién para deshumidificar el aire en el
denominado deshumidificador de tambor. En dichos procesos, el aire himedo puede penetrar a través de un rotor
que contiene carbonato de magnesio de la presente invencion o un material compuesto del mismo que actia como
desecante en el deshumidificador, y sale como aire seco. El carbonato de magnesio de la presente invencion o un
material compuesto del mismo puede también fijarse sobre una matriz porosa en el rotor con el fin de aumentar el
flujo de aire a través del rotor; esta matriz porosa puede, por ejemplo, producirse a partir de papel. Para regenerar el
material, se insufla aire caliente (por ejemplo, a temperaturas entre 70 y 300 °C) a través de una parte del rotor.

De acuerdo con un aspecto adicional de la invencion, se usa el carbonato de magnesio de la presente invencion o
materiales compuestos del mismo como agente de deshumidificacion para disolventes organicos. Los disolventes
pueden estar seleccionados entre, pero sin limitarse a, acetona, acetonitrilo, benzol, cloroformo, ciclohexano,
dietiléter, diclorometano, diisopropiléter, dimetilformamida, dioxano, etiléster de acido acético, metiléster de acido
acético, etano, n-hexano, metanol, isopropanol, piridina, tetrahidrofurano, toluol y xilol.

De acuerdo con otro aspecto adicional de la invencion, se usa carbonato de magnesio de la presente invencién o
materiales compuestos del mismo como agentes anti-apelmazamiento para mantener polvos que fluyen libremente
en las lineas de produccion y en los productos en condiciones de humedad. El carbonato de magnesio de la
presente invencién o los materiales compuestos proporcionan su accién por medio de deshumidificacién del lecho
de polvo. Los ejemplos tipicos incluyen, pero sin limitarse a, lineas de produccién de la industria alimentaria,
farmacéutica y polimeros, asi como también productos tales como sal de mesa y harina.

De acuerdo con otro aspecto de la invencion, se usa carbonato de magnesio de la presente invencion o compuestos
no toéxicos del mismo, como aditivo farmacéutico para el flujo de polvo durante la formacion de comprimidos.

De acuerdo con otro aspecto de la invencion, el carbonato de magnesio de la presente invencion o los compuestos
no téxicos del mismo se usan como vehiculo farmacéutico poroso para principios activos farmacéuticos. El vehiculo
es particularmente Util para mejorar la solubilidad aparente de los farmacos de Tipo Il y Tipo IV escasamente
solubles de acuerdo con la clasificacion BSC. El material de la presente invenciéon también se puede usar como
aditivo farmacéutico que protege los farmacos sensibles a la humedad frente a la degradacion.

Otro aspecto de la presente invencion incluye la producciéon y uso de carbonato de magnesio de la presente
invencion o los materiales compuestos del mismo en formulaciones farmacéuticas como excipiente con el fin
proteger las sustancias sensibles a la humedad del contacto con la misma. El carbonato de magnesio reacciona con
un recipiente de humedad en la formulacién y adsorbe la humedad presente en la formulacion.

Un aspecto de la presente invencion incluye la produccion y uso del carbonato de magnesio de la presente invencion
o un compuesto del mismo como material que es Util como agente de secado a mano y material que mejora la
sujecion en actividades deportivas y recreativas, incluyendo halterofilia y escalada.

Otro aspecto de la presente invencion incluye la produccion y uso de carbonato de magnesio de la presente
invencion o materiales compuestos del mismo como material para el secado de envases, recipientes, cargo, etc.,
durante el transporte y almacenamiento.

Otro aspecto de la presente invencion incluye la produccidon y uso de carbonato de magnesio de la presente
invencion o materiales compuestos del mismo como material de relleno poroso en paneles de aislamiento de vacio
usados para aislamiento térmico y/o acustico.

Otro aspecto de la presente invencion incluye la produccion y uso del carbonato de magnesio de la presente
invencion o materiales compuestos del mismo, en un dispositivo de almacenamiento de energia termoquimica que
utiliza la energia liberada durante la adsorcion de vapor de agua. Dicho almacenamiento de energia termoquimica
resulta particularmente Util en electrodomésticos que incluyen, pero sin limitarse a, lavavajillas, frigorificos y equipos
de climatizacion.

En otro aspecto adicional de la presente invencion, el carbonato de magnesio de la presente invenciéon o un
compuesto del mismo se producen y usan en aplicaciones de agricultura. Un ejemplo no limitante de dichas
aplicaciones incluye el uso de carbonato de magnesio de la presente invencion o compuestos del mismo, como
vehiculo para aceites esenciales para el control de pestes. Los aceites repelentes de insectos o bichos se estabilizan
y se liberan lentamente a partir de los vehiculos porosos con el fin de lograr un efecto repelente a largo plazo.

Otro aspecto de la presente invencion incluye la produccidon y uso de carbonato de magnesio de la presente
invencion o compuestos del mismo para proteccion de cultivos, y otros tipos de piensos, en almacenamientos en
volumen, frente a insectos, bichos u otros organismos no deseados, mediante la utilizacion de la accién de
deshumidificacién del carbonato de magnesio de la presente invencion. Los insectos, bichos, pestes y otros
organismos no deseados estan seleccionados, pero sin limitarse a, escarabajos, moscas, gorgojos, lombrices,
polillas, moho y cucarachas.
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Otro aspecto de la presente invencion incluye la produccidon y uso de carbonato de magnesio de la presente
invencion o materiales compuestos del mismo para expulsar insectos, bichos u otros organismos no deseados de
hogares, edificios y almacenes/recipientes mediante la utilizacion de la accién de deshumidificacion del carbonato de
magnesio de la presente invencion.

Otro aspecto de la presente invencion incluye la produccidon y uso de carbonato de magnesio de la presente
invencion o materiales compuestos del mismo en formulaciones microbianas y probidticas para evitar que la
humedad afecte a los principios activos de las formulaciones. Por medio de la actuacién como recipiente de
humedad, el carbonato de magnesio puede estabilizar la formulacion, minimizar la cantidad de humedad disponible
que puede afectar a los componentes, y evitar la degradacion del mismo.

Otro aspecto de la presente invencion incluye la produccion y uso de carbonato de magnesio de la presente
invencion o materiales compuestos del mismo como agente de adsorcion de aceite, grasa o exudados en productos
cosmeéticos y cosmocéuticos, incluyendo pero sin limitacion champuls secos, polvos corporales y faciales,
formulaciones para el tratamiento de acné, formulaciones para pieles con tendencia a desarrollar eczema. En la
presente memoria y a continuacion, el término cosmoceutico hace referencia a la combinacién de productos
cosméticos y farmacéuticos. Los cosmocéuticos son, de este modo, productos cosméticos con principios
bioldgicamente activos destinados a presentar ventajas médicas o farmacoldgicas.

Otro aspecto de la presente invencion incluye la produccidon y uso de carbonato de magnesio de la presente
invencion o materiales compuestos del mismo para la administracion de humedad, aceite o grasa a la piel cuando se
usa el material en productos humectantes cutaneos.

Otro aspecto de la presente invencion incluye la produccion y uso de carbonato de magnesio de la presente
invencion o materiales compuestos del mismo como agente limpiador que adsorbe las impurezas de la piel, asi
como también actia como astringente y contribuye a cerrar los poros.

Otro aspecto de la presente invencion incluye la produccion y uso de carbonato de magnesio de la presente
invencion o materiales compuestos del mismo para el suministro de fragancias en las que el carbonato de magnesio
de la presente invencion o los compuestos del mismo actian como vehiculo para las fragancias. Las aplicaciones
tipicas estan seleccionadas, pero sin limitarse a, productos cosméticos, perfumes, productos higiénicos cutaneos y
productos para el control de olores en entornos domésticos, coches, almacenes, edificios industriales, puntos de
eliminacion de residuos, plantas de tratamiento de aguas residuales y bafios publicos.

Otro aspecto de la presente invencion incluye la producciéon y uso de carbonato de magnesio de la presente
invencion o materiales compuestos del mismo para mejorar la capacidad de los productos cosméticos para captar la
humedad.

Otro aspecto de la presente invencion incluye la producciéon y uso de carbonato de magnesio de la presente
invencion o materiales compuestos del mismo para desinfeccion de aire a través de la captacion/adsorcién de
moléculas que provocan malos olores, donde el carbonato de magnesio de la presente invencion o los compuestos
del mismo actian como adsorbentes para las moléculas suspendidas en el aire. El material adsorbente se puede
usar en sistemas de filtraciéon de aire o en adsorbentes aislados. Las aplicaciones tipicas estan seleccionadas entre,
pero sin limitarse a, control de olores domésticos asi como control de olores en coches, almacenes, edificios
industriales, puntos de eliminaciéon de residuos, plantas de tratamiento de aguas residuales y bafios publicos. El
carbonato de magnesio anhidro y amorfo proporciona su accion a través de adsorcion de los vapores.

Otro aspecto de la presente invencion incluye la produccidon y uso de carbonato de magnesio de la presente
invencion o materiales compuestos del mismo para desinfeccién de aire evitando o tratando el dafio por levaduras
de espacios vitales e instalaciones comerciales mediante la adsorcién de geosmina y la deshumidificaciéon del aire
para evitar la proliferacion de levaduras.

Otro aspecto de la presente invencion incluye la produccidon y uso de carbonato de magnesio de la presente
invencién o materiales compuestos del mismo para desinfeccién de aire tras el dafio provocado por incendios.

Otro aspecto de la presente invencion incluye la produccidon y uso de carbonato de magnesio de la presente
invencion o materiales compuestos del mismo como retardador de llama.

Otro aspecto de la presente invencion incluye la produccidon y uso de carbonato de magnesio de la presente
invencion o materiales compuestos del mismo como biomaterial en aplicaciones que incluyen, pero sin limitarse a:
materiales para relleno 6seo, sistemas de administracion de farmacos de accién retardada y vehiculos de
administracion para la liberacion local de agentes terapéuticos, asi como también materiales de reconstruccion ésea
y cartilaginosa.

Otro aspecto de la presente invencion incluye la produccidon y uso de carbonato de magnesio de la presente
invencion o materiales compuestos del mismo para la recogida de residuos toxicos en los cuales se usa el carbonato
de magnesio de la presente invencién o los compuestos del mismo como adsorbente. En dichas aplicaciones, el
material se puede dispersar sobre el liquido tdxico, que posteriormente se adsorbe en el material. Tras la adsorcion
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completa de las toxinas, se puede retirar y desechar el material.

Otro aspecto de la presente invencion incluye la produccion y uso de carbonato de magnesio de la presente
invencion o materiales compuestos del mismo para la recogida de vertidos de petréleo. En tales aplicaciones, se
dispersar el material sobre el petréleo y se produce la adsorcion. Tras completar la adsorcion del petroleo, el
material se puede retirar y se puede recuperar el petréleo del mismo de algin modo.

Otro aspecto de la presente invencion incluye la produccion y uso de carbonato de magnesio de la presente
invencion o materiales compuestos del mismo en aplicaciones de pulido y exfoliacion.

Los ejemplos no limitantes de dichas aplicaciones incluyen cremas de exfoliacion, lociones, disoluciones y similares
para cara y cuerpo, asi como dentifricos y otras formulaciones dentales con propiedades de pulido. En tales
aplicaciones, el carbonato de magnesio de la presente invenciéon puede ir acompafiado de forma opcional de un
agente funcional que mejore la accion de la aplicacion de exfoliacion o pulido. Ejemplos no limitantes de dichos
agentes incluyen harina, agentes blanqueadores, vitaminas, acido retinoico, acido tricloroacético, fenol, alfa hidroxi
acidos tales como, por ejemplo, acido glicélico, acidos frutales tales como, acido citrico, acido glicélico, acido lactico,
acido malico y acido tartarico, beta hidroxi acidos, por ejemplo, acido salicilico.

Otro aspecto de la presente invencion incluye la produccion y uso de carbonato de magnesio de la presente
invencion o materiales compuestos del mismo en el uso de carbonato de magnesio para modificar la viscosidad y
consistencia de tintas.

Breve descripcion de los dibujos
A continuacion se describe la invencién con detalle haciendo referencia a las figuras de los dibujos, en las que:

Figura 1. es un grafico que ilustra el patron de difraccion XRD para un carbonato de magnesio de la presente
invencion, en el que el halo a 26 = 30° indica la presencia de al menos una fase amorfa y los picos
agudos pertenecen a MgO cristalino;

Figura 2. es un grafico que ilustra el espectro de Raman para un carbonato de magnesio de la presente
invencion, en el que el pico a = 1100 cm™ es del grupo carbonato y el halo amplio con centro en 100
cm” es el pico de Boson;

Figura 3. es un grafico que ilustra las curvas de TGA y dTGA/DTA para un carbonato de magnesio de la
presente invencion, que ilustra el modo en el que la descomposicion a 390 °C pertenece a MgCOs y la
descomposicion anterior a esa (es decir, observada a temperaturas mas bajas) se debe a la pérdida
de los grupos organicos remanentes;

Figura 4. es un grafico que ilustra las curvas de dTGA para un carbonato de magnesio de la presente
invencion, en el que la muestra se ha almacenado a una humedad de un 100 % y a temperatura
ambiente, durante los periodos de tiempo mostrados y no se aprecia cambio visible en la posicion del
pico para el pico a aproximadamente 440 °C;

Figura 5. es un grafico que ilustra las isotermas de sorcion de agua a temperatura ambiente para un carbonato
de magnesio de la presente invencion (denominado Ipsalita en la figura), Mgs(COs3)4(OH).-4H20,
Aerosil y Zeolita Y;

Figura 6. es un grafico que ilustra la isoterma de sorcién de nitrégeno para un carbonato de magnesio de la
presente invencion;

Figura 7. es un grafico que ilustra la isoterma de sorcion de nitrdgeno para hidromagnesita
(Mg5(CO3)4(OH)2‘5H20);

Figura 8. es un grafico que ilustra la distribucion de tamafio de poro basado en DFT para un carbonato de
magnesio de la presente invencion, en el que la distribucion de tamafio de poro tiene un maximo
alrededor de 3 nm y la distribucion acumulada de tamafio de poro proporciona que el 98 % del
volumen de poros esta formado por poros con un diametro menor de 6 nm;

Figura 9. es un grafico que ilustra el pico de O1s de XPS para un carbonato de magnesio de la presente
invencion, en el que el pico a 533,5 eV pertenece a MgCO3 (cuadrados sdlidos en el ajuste de la
curva), el pico a 531,0 eV pertenece a MgO (circulos soélidos en el ajuste de la curva) y el pico a 535,6
eV pertenece al agua adsorbida (triangulos huecos en el ajuste de la curva; (las lineas continuas
representan el espectro registrado; los cuadrados huecos representan la sustraccion de fondo;

Figura 10.  es un grafico que ilustra el espectro FTIR para un carbonato de magnesio de la presente invencion,
en el que las tres bandas visibles (1440 cm™, 1100 cm™ y 650 cm™) se deben a vibraciones del grupo
de carbonato;
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es un grafico que ilustra el pico Mg2p de XPS para un carbonato de magnesio de la presente
invencion, en el que el pico de 52,1 eV pertenece a MgCOs (circulos sdlidos en el ajuste de la curva) y
la linea continua representa el espectro registrado y los cuadrados huecos representan la sustraccion
de fondo;

es una imagen SEM de un carbonato de magnesio de la presente invencion;

es un grafico que ilustra la isoterma de sorcion de nitrogeno de un carbonato de magnesio de la
presente invencion en la que el polvo sintetizado se tratd térmicamente a 70 °C durante 7 dias
(ejemplo 2);

es un grafico que ilustra la distribucion de tamafio de poro basada en DFT para un carbonato de
magnesio de la presente invencion en la que el polvo sintetizado se traté térmicamente a 70 °C
durante 7 dias (ejemplo 2);

es una imagen SEM de un carbonato de magnesio secado por pulverizacion de la presente invencion;

es un grafico que ilustra la isoterma de sorcidon de agua a temperatura ambiente para un carbonato de
magnesio secado por pulverizacion de la presente invencion;

es un grafico que ilustra la distribucion de tamafio de poro basado en DFT de un carbonato de
magnesio secado por pulverizacion de la presente invencion;

es un grafico que ilustra la isoterma de sorcion de nitrégeno para un carbonato de magnesio secado
por pulverizacién de la presente invencion;

es un grafico que ilustra la distribucién de tamafo de particula basado en DFT para un carbonato de
magnesio de la presente invencion (ejemplo 4);

es un grafico que ilustra el incremento de peso para el carbonato de magnesio de acuerdo con el
ejemplo 3, cuando se almacena en un recipiente sellado saturado con vapor de agua en diferentes
periodos de tiempo, a temperatura ambiente;

es un grafico que ilustra la distribucion de tamario de particula basada en DFT para el carbonato de
magnesio de la presente invencién como se prepara en el ejemplo 5;

es un grafico que ilustra la distribucion de tamario de particula basada en DFT para el carbonato de
magnesio de la presente invencién como se prepara en el ejemplo 6;

es un grafico que ilustra la distribucion de tamario de particula basada en DFT para el carbonato de
magnesio de la presente invencién como se prepara en el ejemplo 7;

es un grafico que ilustra la distribucion de tamario de particula basada en DFT para el carbonato de
magnesio de la presente invencién como se prepara en el ejemplo 8;

es un grafico que ilustra la distribucion de tamario de particula basada en DFT para el carbonato de
magnesio de la presente invencién como se prepara en el ejemplo 10;

es un grafico que ilustra la sorcion de nitrégeno del material de carbonato de magnesio como se
prepara en el ejemplo 15;

es un grafico que ilustra la distribucion de tamafo de particula basada en DFT para el material de
carbonato de magnesio como se prepara en el ejemplo 15;

es un grafico que ilustra la adsorcion de humedad del material de carbonato de magnesio como se
prepara en el ejemplo 15;

ilustra el patron de difraccion de rayos-X para el material preparado en el ejemplo 24, en el que los
picos corresponden a nesquehonita cristalina;

es un grafico que ilustra los datos de EGA para una muestra representativa del carbonato de
magnesio de acuerdo con la invencion;

es un grafico que ilustra el desarrollo de tamafio de poro asociado a la descomposicion de grupos
organicos y el desprendimiento de H,O, CO; y H» a partir del carbonato de magnesio de acuerdo con
la invencion;

es un grafico que ilustra el espectro IR del material como se prepara en el ejemplo 26;
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Figura 33.  es un grafico que ilustra la temperatura de regeneracion necesaria para retirar el agua adsorbida a
partir del carbonato de magnesio como se prepara en el ejemplo 27, en comparacion con Zeolita;

Figura 34. es un grafico que ilustra la distribucion de tamafio de poro (volumen de poro incremental en a.u.)
obtenido a partir del analisis de sorcion de N» de isotermas registradas sobre el material de carbonato
de magnesio como se prepara en el ejemplo 28 (curva con circulos huecos) asi como también sobre
la muestra MGCO3-IBU cargada con ibuprofeno (curva con triangulos solidos) del ejemplo de
muestra;

Figura 35. es un grafico que ilustra el perfil de disolucién del ibuprofeno libre (curva inferior discontinua) e
ibuprofeno incorporado en el carbonato de magnesio como se prepara en el ejemplo 28 (curva
superior solida) registrado a pH 6,8;

Figura 36.  es un grafico que ilustra las isotermas de sorcidon de agua a temperatura ambiente para un carbonato
de magnesio calcinado de la presente invencién como se prepara en el ejemplo 29.

Descripcion detallada de la invencién

La presente invencion va destinada a carbonato de magnesio de area superficial especifica elevada, micro poroso,
amorfo, anhidro novedoso con extraordinarias propiedades de sorcion de humedad. Como se describe con detalle
en la presente memoria, el material es apropiado para su uso en una amplia diversidad de aplicaciones.

El carbonato de magnesio de area superficial especifica elevada (entre 60 y 1500 m?/g), microporoso, amorfo,
anhidro novedoso de acuerdo con la invencion puede proporcionarse en forma de mezcla o material compuesto con
otros materiales, por ejemplo con el fin de adaptar determinadas propiedades. Como se aprecia por parte de la
persona experta, las impurezas inevitables y los productos intermedios pueden estar presentes en el producto final.
La parte restante del material puede ser cualquier compuesto o elemento organico o inorganico, cristalino o amorfo.
Los ejemplos no limitantes de dicho otro material incluyen sales, tales como carbonato de calcio, carbonatos de
magnesio cristalinos, cloruro sdédico, nitrato de magnesio, sulfato de cobre, hidroxiapatita, acetato de estroncio,
citrato de cinc, hidréxidos tales como hidréxido de magnesio, hidroxido de estroncio e hidroxido de silicio, 6xidos
tales como 6xido de magnesio, 6xido de hierro, didéxido de silicio, 6xido de aluminio, aluminosilicato, metales tales
como oro, plata, cinc, aluminio, asi como también compuestos organicos como celulosa, seda de arafia y polimeros
sintéticos.

Se pueden emplear métodos diferentes, de forma individual o combinados, para confirmar y cuantificar el contenido
de carbonato de magnesio amorfo del material. Estos métodos pueden incluir, pero sin limitarse a, XPS
(espectroscopia de fotoelectrones de rayos-x), espectroscopia de Raman, XRD (difraccion de rayos-X), FTIR
(espectroscopia de infra-rojos de transformada de Fourier), espectroscopia RMN (espectroscopia de resonancia
magnética nuclear), ICP-MS (espectrometria de masas con plasma inductivamente acoplado), EDS (espectroscopia
de rayos-X con dispersion de energia), TEM (microscopia electrénica de transmision), ED (difraccion de electrones)
y TGA (analisis termogravimétrico). Como se describe en el Ejemplo 1 siguiente, se puede emplear espectroscopia
de Raman para revelar la presencia de un carbonato de magnesio amorfo en el material (por medio de la presencia
del denominado pico de Boson a bajos valores de nimero de onda que es caracteristico de materiales amorfos, y el
pico de carbonato distintivo a = 1100 cm'1). Para confirmar la presencia y determinar la cantidad de carbonato de
magnesio en un material, se puede emplear analisis de XPS de la siguiente forma: se puede determinar el contenido
de carbonato de magnesio por medio de analisis elemental usando XPS, y se puede usar un analisis de espectro
resuelto con energia usando la misma técnica para distinguir entre carbonato de magnesio amorfo y cristalino: se
espera que la energia de uniéon de los electrones en el orbital 2s de Mg del carbonato de magnesio amorfo sea de =
90,7 eV, mientras que la energia de unién generalmente se espera que sea de = 91,5 eV o superior para los
carbonatos de magnesio cristalinos. La presencia de agua estructural, es decir, carbonatos de magnesio hidratados,
se puede elucidar por medio del analisis de XPS resuelto con energia del pico O1s como se describe en unas de las
realizaciones siguientes. Otras técnicas pueden implicar el analisis XRD para la determinacién de la fase cristalina
de los constituyentes del material donde el contenido de carbonato de magnesio amorfo se puede cuantificar en
relacion con el contenido cristalino.

En particular, la presencia de carbonato de magnesio amorfo se puede confirmar por medio de XRD. En una
medicion de XRD el carbonato de magnesio amorfo puede dar lugar bien a halos amplios o bien a sefiales planas
ruidosas en la ventana de 26 entre aproximadamente 10° y 20°, asi como también entre aproximadamente 25° y 40°
cuando el difractémetro usa una radiacion de CuKa. El ejemplo de dichos halos se puede apreciar en la Figura 1.
Cuando la parte restante de un material, que consiste en materiales diferentes del carbonato de magnesio amorfo
(incluyendo impurezas u otros elementos introducidos a tal fin), dichos materiales dan lugar a picos en el patréon de
XRD, como también se ejemplifica en el Ejemplo 1, y se aprecia en la Figura 1, teniendo en cuenta que son
cristalinos.

El carbonato de magnesio amorfo de acuerdo con la presente invencion es anhidro. Anhidro en este sentido significa
que no hay agua estructura asociada al volumen del material, sin embargo se permite que las moléculas de agua se
encuentren unidas de forma fuerte o débil a la superficie del material. En este contexto, el agua fuertemente unida
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no implica agua no-regenerable (los detalles relativos a la regeneracién de la capacidad de sorcion de humedad del
carbonato de magnesio amorfo de la presente invencion se describen a continuacién). La ausencia de agua
estructural se puede verificar usando espectroscopia de fotoelectrones de rayos-X (XPS) tras la limpieza mediante
metalizado por bombardeo de la superficie a vacio tal y como se ejemplifica en la Figura 9. La ausencia de agua
estructural en el volumen se verifica por medio del analisis resuelto con energia del pico O1s: los espectros O1s
calibrados de forma apropiada deberian contener un pico a = 533,5 eV que corresponde a MgCQOs, sin embargo no
deberia estar presente pico alguno correspondiente a grupos de HO u OH en el espectro, excepto los
correspondientes a los de agua adsorbida en superficie que se esperan alrededor de 535,6 eV.

El carbonato de magnesio de acuerdo con la presente invencién tiene un volumen de poros acumulado con un
diametro menor de 10 nm de al menos 0,018 cm /g preferentemente por enC|ma de 0,4 cm /g preferentemente por
encima de 0,6 cm /g 0 incluso mas preferentemente por encima de 0,8 cm /g y un volumen acumulado de poros con
un dlametro menor de 10 nm hasta 1,5 cm®/g, 0 mas preferentemente hasta 2 cm®/g o lo mas preferentemente hasta
3 cm®/g, que se ilustra en las Figuras 8, 14, 17, 19, 21, 22, 23, 24 y 25.

La distribucién de tamafo de poro y el volumen acumulado de poros especificados en las realizaciones anteriores se
pueden determinar por medio de los calculos de teoria funcional de densidad (DFT) sobre la isoterma de adsorcion
con consideraciones apropiadas sobre la forma de poro como se ejemplifica en las Figuras 8, 14, 17, 19, 21, 22, 23,
24 y 25.

La combinacion de naturaleza amorfa y presencia de micro poros en el carbonato de magnesio cristalino de la
presente invencion, como se ejemplifica en las realizaciones anteriores, se considera que es importante para las
propiedades de sorcion de humedad del material. Como resulta obvio a partir de las Figuras 5y 16, el carbonato de
magnesio amorfo de la presente invencion tiene una capacidad de sorcion de humedad superior a un valor bajo e
intermedio de HR, en comparacién por ejemplo con la calidad farmacéutica del carbonato de magnesio
(hidromagnesita cristalina, véase la Figura 5) y un carbonato de magnesio amorfo que tiene un volumen de poros
con un diametro menor de 10 nm por debajo de 0,018 cm /g véase la Figura 28.

El carbonato de magnesio amorfo de acuerdo con la presente |nvenC|on se caracteriza por un area superficial

J)ecmca de al menos 60 m?g, preferentemente de aI menos 100 m%g, mas preferentemente de al menos 240
m~/g, incluso mas preferentemente de al menos 350 m /g lo mas preferentemente al menos 600 m %/g, y un SSA de
hasta 400 m%g, preferentemente de hasta 800 m?%g, mas preferentemente hasta 1000 m%g, incluso mas
preferentemente hasta 1200 m%g, y lo mas preferentemente hasta 1500 m%g.

El area superficial se puede determinar por medio del empleo del método de BET con respecto a las isotermas de
adsorcion de nitrégeno como las que se presentan en las Figuras 6 y 13. Mas precisamente, se lleva a cabo un
analisis de BET de multi-puntos en el intervalo de presion relativa entre 0,05 y 0,3 de la rama de adsorcion de la
isoterma de nitrogeno llevada a cabo a una temperatura de ebullicion de nitrégeno. Si la ecuacion BET no da lugar a
una pendiente lineal en este intervalo de presién, se deberia emplear el analisis BET en un intervalo de presién mas
estrecho para un resultado preciso. El analisis de adsorcién de nitrégeno se puede llevar a cabo en un ASAP 2020
de Micromeritics tras secar la muestra a 70 °C durante 2 dias. Antes del analisis, el tubo de la muestra que contiene
la muestra se evacua con un punto de referencia de vacio a 10 um de Hg y se calienta a 95 °C durante 10h con una
tasa de rampa de 1 °C/minuto. Deberia apreciarse que en los casos en los que el area superficial del carbonato de
magnesio amorfo de la presente invencion sea del orden de 500 m /g 0 mas, es comparable a la de la clase
exclusiva de materiales de area superficial elevada tales como zeolitas, silices mesoporosas, materiales de armazén
organico metalico y nanotubos de carbono.

Un area superficial grande, es decir, mayor que el area superficial de un material sélido macroscoépico, resulta
beneficiosa para todas las aplicaciones industriales en las que las interacciones superficiales son de importancia,
incluyendo pero sin limitarse a la administracion de farmacos, catalisis, adsorcion de diversos gases y liquidos. Se
puede apreciar por parte del experto en la técnica que la capacidad de producir un carbonato de magnesio amorfo
de acuerdo con la presente invencion de area superficial elevada mejora la funcionalidad del material dentro de un
intervalo de aplicaciones como las mencionadas en el sumario de la invencion.

Para el experto en la técnica, resulta obvio que el area superficial de cualquier material se puede aumentar por
medio de la disminucion del tamafio de particula de dicho material. Un tamafo de particula menor también aumenta
la naturaleza amorfa del material, tal y como se mide por medio de XRD. Generalmente, no se espera que las areas
superficiales grandes y la naturaleza hidréfoba provenientes sélo de dicha disminucion del tamafio de particula
conduzcan a mejores propiedades en aplicaciones de carbonato de magnesio en las aplicaciones mencionadas
anteriormente y en los ejemplos asi como en otra aplicacion.

Con referencia a lo anterior; en una realizacion especifica de la presente invencion el carbonato de magnesio amorfo
de la presente invencién con las areas superficiales detalladas anteriormente, consiste en particulas que tienen un
equivalente a un diametro de esfera no menor de 37 nm para mas de un 1 % de su distribucién de tamafo en
namero.
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Otra forma de evaluar la presencia de microporos en el material de la presente invencion y también evaluar un area
superficial grande es mediante el estudio directo de isotermas de sorcion de nitrdgeno. De este modo, de acuerdo
con una realizacién de la presente invencion, el carbonato de magnesio amorfo de la invencion adsorbe mas de 20
cm® de nitrégeno/g de material a STP a una presion parcial de nltrogeno de 0, 5 preferentemente mas de 25 cm® de
nltrogeno/g de material a STP, incluso mas preferentemente mas de 30 cm® de nltrogeno/g de material a STP,
incluso mas preferentemente mas de 50 cm® de nitrégeno/g de material a STP, incluso mas preferentemente mas de
100 cm® de nltrogeno/g de material a STP, incluso maSJ)referentemente mas de 200 cm® de nitrégeno/g de material
a STP, incluso mas preferentemente mas de 250 cm” de nitrogeno/g de material a STP, durante el analisis de
adsorcion. La capacidad de adsorcion de nitrégeno queda confirmada a partir de los experimentos de adsorcion de
gas como los ejemplificados en las Figuras 6 y 13.

El carbonato de magnesio amorfo de acuerdo con la presente invencion es estable tras almacenamiento durante un
periodo de hasta 13 semanas o mas. Los experimentos han demostrado que los materiales pueden ser estables
durante hasta 3-5 meses e incluso mas, a temperatura ambiente y humedades relativas por encima de un 20 %. En
algunos experimentos, la estabilidad durante varios meses se verificd cuando el material se almacend a un 30 %, 50,
60 % y también en una cabina de humedad sellada con una atmésfera saturada en vapor de agua. La estabilidad del
componente de carbonato de magnesio se puede evaluar por medio de mediciones Termogravimétricas
Diferenciales (también denominadas mediciones DTA o dTGA en la bibliografia) como queda ejemplificado en las
Figuras 3 y 4, mediante la observacion del pico relacionado con la descomposicion del carbonato a una temperatura
por encima de 350 °C. Mas precisamente, el andlisis se lleva a cabo con un analizador termogravimétrico de Mettler
Toledo, modelo TGA/SDTA851e. Se colocan aproximadamente 15 mg de muestra en una copa de aluminio inerte y
se calientan desde temperatura ambiente hasta 700 °C, bajo flujo de aire, donde la tasa de aumento de la
temperatura es de 10 °C/minuto durante el analisis. La estabilidad del material se confirma por la ausencia de
cambios en este pico tras almacenamiento en una atmosfera que contiene humedad y también por el hecho de que
la posicion del pico no se ve modificada de forma apreciable (es decir, mas de 10-20 °C) hacia temperaturas mas
bajas. Un desplazamiento del pico hacia temperaturas mas elevadas debe interpretarse, no obstante, como
evidencia de estabilidad. Dichos desplazamientos hacia temperaturas mas elevadas se pueden observar, por
ejemplo, cuando se comparan los experimentos llevados a cabo en un carbonato de magnesio amorfo y seco de
acuerdo con la presente invencion, Figura 3, con los que se llevan a cabo en un carbonato de magnesio amorfo de
acuerdo con la presente invencion almacenados durante periodos de tiempo diferentes a un valor de vapor de agua
saturado, Figura 4. Para un material inestable, por otra parte, se espera que el pico de descomposicion de carbonato
por encima de 350 °C desarrolle una protuberancia y/o se divida en dos o mas picos y también se mueva hacia
temperaturas mas bajas como en el caso, por ejemplo, del material de carbonato de magnesio descrito en Botha et
al. 2003. La estabilidad del material de la presente invencion resulta favorable, desde el punto de vista industrial,
cuando se usa, por ejemplo, en entornos de humedad y garantiza que el material pueda transportarse, almacenarse
e incluso usarse a un valor de humedad relativa elevada durante periodos de tiempo prolongados sin, debido a
cambios estructurales, perder sus capacidades funcionales como se divulga en la presente invencion.

El carbonato de magnesio amorfo de acuerdo con la presente invencion adsorbe mas de 0,3 mmoles de agua/g de
material a un valor de HR de un 1 % a 25 °C. En algunos experimentos, adsorbe mas de 0,8 e incluso mas de 1,5
mmoles de agua/g de material. Como queda ejemplificado en la Figura 5, determinados experimentos han mostrado
que el material adsorbe incluso mas de 2,4 mmoles de agua/g de material a este valor bajo de humedad relativa. La
capacidad de adsorcién de vapor de agua se puede confirmar en primer lugar secando el material a 70 °C durante al
menos 48 horas y a continuacion llevando a cabo un experimento de sorcion de vapor de agua como queda
ejemplificado en la Figura 5 y la Figura 16. Mas especificamente, esto se puede llevar a cabo con un ASAP 2020 de
Micromeritics equipado con una fuente de vapor de agua. Antes del analisis, el tubo de la muestra que contiene la
misma se evacua con un punto de referencia de vacio a 10 ym de Hg y se calienta a 95 °C durante 10h con una tasa
de aumento de 1 °C/minuto. La medicién se lleva a cabo a 25 °C partiendo a un valor bajo de HR con cantidades
crecientes de vapor de agua dosificadas en el tubo de muestra. La cantidad de humedad adsorbida sobre el material
a un valor concreto de humedad relativa se mide cuando se alcanza el equilibrio entre el vapor de agua adsorbido y
libre en el tubo de la muestra. El equilibrio, en este caso, se define de la siguiente manera: se alcanza el equilibrio
cuando el cambio de presion por intervalo de equilibrio (primera derivada) es menor de un 0,01 % de la presion
media durante el intervalo. El intervalo de tiempo se fija en 50 segundos durante la medicién. En un aspecto
particular de la realizacion, las propiedades de sorciéon de humedad del carbonato de magnesio amorfo de la
presente invencion son comparables, o incluso superiores, a las de las zeolitas hidrofilas, por ejemplo zeolita Y (600
m /g, relacion de silice/alimina de 5,2:1) y también superiores a las de los desecantes cominmente usados, por
ejemplo, silice pirégena (Aerosil) o hidromagnesita cristalina. Un ejemplo de dicho material de acuerdo con la
presente invencion se proporciona en la Figura 5.

El carbonato de magnesio amorfo de acuerdo con la presente invencion adsorbe mas de un 0,5 mmoles de agua/g
de material a un valor de HR de un 2 % a 25 °C. Los experimentos han mostrado que el material adsorbe mas de un
0,8 o incluso mas de 2,0 mmoles de agua/g de material, mientras que los otros experimentos han mostrado que
adsorbe mas de 3,5 mmoles de agua/g de material (véase, por ejemplo la Figura 5). La capacidad de sorciéon de
vapor de agua se confirmé como se ha descrito con anterioridad.
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El carbonato de magnesio amorfo de acuerdo con la presente invencion adsorbe mas de 0,6 mmoles de agua/g de
material a un valor de HR de un 5 % a 25 °C, e incluso mas de 5,3 mmoles de agua/g de material. La capacidad de
sorcion de vapor de agua se confirmé como se ha descrito con anterioridad.

El carbonato de magnesio amorfo de acuerdo con la presente invencion adsorbe mas de 1,0 mmoles de agua/g de
material a un valor de HR de un 10 % a 25 °C, e incluso mas de 6,3 mmoles de agua/g de material. La capacidad de
sorcion de vapor de agua se confirmoé como se ha descrito con anterioridad.

El carbonato de magnesio amorfo de acuerdo con la presente invencion adsorbe mas de 1,0 mmoles de agua/g de
material a un valor de HR de un 20 % a 25 °C, e incluso mas de 8,3 mmoles de agua/g de material. La capacidad de
sorcion de vapor de agua se confirmoé como se ha descrito con anterioridad.

El carbonato de magnesio amorfo de acuerdo con la presente invencion adsorbe mas de 1,5 mmoles de agua/g de
material a un valor de HR de un 50 % a 25 °C, e incluso mas de 10,3 mmoles de agua/g de material. La capacidad
de sorcion de vapor de agua se confirmé como se ha descrito con anterioridad.

El carbonato de magnesio amorfo de acuerdo con la presente invencion adsorbe mas de 5,0 mmoles de agua/g de
material a un valor de HR de un 90 % a 25 °C, e incluso mas de 13,5 mmoles de agua/g de material. La capacidad
de sorcion de vapor de agua se confirmé como se ha descrito con anterioridad.

El carbonato de magnesio de acuerdo con la presente invencién conserva mas de un 30 % en peso de la humedad
adsorbida cuando se rebaja el valor de HR desde un 90 % a un 5 % durante un analisis de desorcion de vapor de
agua llevado a cabo a 25 °C como queda ejemplificado en la Figura 5y 16. Tipicamente, el material conserva mas
de un 50 % en peso o un 60 % en peso de la humedad adsorbida e incluso mas de un 80 % en peso de la humedad
adsorbida. Mas precisamente, el analisis se lleva a cabo inmediatamente después de un analisis de adsorcién de
vapor de agua como se ha descrito anteriormente, mediante la reduccion de la presiéon de vapor de agua en el tubo
de la muestra. Se permite el comienzo del analisis de desorciéon una vez que se ha alcanzado HR y se ha
equilibrado a al menos un valor de HR de un 94 % en el tubo de la muestra. Durante el estudio de desorcion, HR en
el tubo de la muestra se reduce paso a paso y se mide la cantidad de vapor desorbido a valores especificados de
humedad relativa. Se mide la cantidad de vapor de agua desorbida a partir del material a una valor concreto de
humedad relativa, cuando se ha alcanzado el equilibrio entre el vapor de agua adsorbido y libre en el tubo de la
muestra. El equilibrio, en este caso, se define como se muestra a continuacion: se alcanza el equilibrio cuando el
cambio de presion por intervalo de equilibrio (primera derivada) es menor de un 0,01 % de la presion media durante
el intervalo. El intervalo de tiempo se fija en 50 segundos durante la medicion.

El carbonato de magnesio amorfo de acuerdo con la presente invencion conserva mas de un 40 % en peso de
humedad adsorbida cuando se rebaja HR desde un 90 % a un 20 %, durante un analisis de desorciéon de vapor de
agua llevado a cabo a 25 °C como queda ejemplificado en la Figura 5 y la Figura 16. Se confirmo la capacidad de
retencion de agua como se ha descrito con anterioridad.

La capacidad de retencion de humedad en la estructura tras la reduccion de la humedad relativa después de la
sorciéon de humedad, como se describe en las realizaciones anteriores, es una propiedad altamente favorable del
material de acuerdo con la presente invencion y bastante unica entre los adsorbentes de humedad, como queda
ejemplificado en la Figura 5. Como se aprecia por parte del experto en la técnica, el hecho de que el material de la
presente invencion no deje escapar facilmente la humedad adsorbida cuando se rebaja la humedad relativa tras la
adsorcion, evita la liberacion de humedad al entorno desde donde fue retirada por medio de una rebaja accidental o
intencionada de la humedad circundante. Como resultara evidente a partir de los siguiente, el hecho de que se
requiera Unicamente un aporte de energia menor para liberar la humedad adsorbida en la estructura, con el fin de
regenerar las propiedades de sorcion de humedad del material, constituye una propiedad beneficiosa adicional del
material de la presente invencion, ya que abre la posibilidad de una regeneracion eficiente, desde el punto de vista
energético, de los materiales de sorcién de humedad.

Las propiedades de sorcion de humedad del carbonato de magnesio amorfo de la presente invencion se pueden
regenerar tras el almacenamiento del material a un valor de HR mayor de un 90 % durante al menos 7 dias a
temperatura ambiente. Esto se puede llevar a cabo secando el material a temperaturas elevadas a 250 °C o mas
preferentemente a 150 °C, incluso mas preferentemente a 110 °C, o incluso mas preferentemente a 95 °C o menos.
La persona experta en la técnica, sera capaz de determinar el tiempo necesario para secar el material de forma
suficiente, y encontrar que se requiere un tiempo de secado mas prolongado para temperaturas de secado bajas. La
aplicacion de vacio al material durante el procedimiento de secado obviamente disminuye el tiempo necesario para
la retirada de especies de agua adsorbidas a partir del material. Cuando se produce el secado, por ejemplo, 0,2 g de
material a 95 °C a vacio con un punto de referencia de vacio de 10 ym de Hg, el tiempo de secado es tipicamente
de 5 dias o menos. Los experimentos han mostrado que el tiempo de secado puede ser de 2 dias e incluso
Unicamente 20 horas o menos.

El hecho de que las propiedades de sorcién de humedad del material de la presente invencion se puedan regenerar,
puede confirmarse por el hecho de que al menos una de las propiedades de sorcién de humedad descritas
anteriormente sea aun valida (propiedades de adsorcion por debajo de un 1 %, 2 %, 5 %, 10, 20 y 50 % de HR y/o
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propiedades de adsorcion por debajo de un 90 % de HR y/o propiedades de desorcion desde 90 % de HR aun 5 %
de HR y/o propiedades de desorcion desde un 90 % de HR hasta un 20 % de HR).

Discusién técnica sobre el mecanismo de reaccion

El carbonato de magnesio micro poroso y amorfo de acuerdo con la presente invencion, MgxCOy, en el que x = 1-2 e
y = 3-4, se obtiene tras el secado de un producto de reaccion entre MgO y CO, (suavemente presurizado) en
metanol. El material de MgxCOy divulgado en la presente memoria es amorfo, y, debido a que no es actualmente
posible distinguir entre diversas composiciones amorfas de MgxCOy, incluye MgCOs, MgCO3-MgO y Mg>COg,
aunque preferentemente x = 1 e y = 3, y cualquiera de sus combinaciones asi como también sus solvatos.

Por cuestiones de simplicidad, la reaccion basica de la formacién de carbonato de magnesio a partir de MgO y CO.
en alcohol se podria condensar en los siguientes términos:

MgO + COy > MQCO3
2MgO + COj > M92CO4

No obstante, la reacciéon entre MgO solido y CO» gaseoso no transcurre de forma sencilla o es demasiado lenta, y el
experto en la técnica comprendera que en realidad el esquema de reaccion es mucho mas complejo e implica
diversos intermedios importantes que forman la fase de alcohol. Considerando el papel de estos intermedios
importante, que se destacan a continuacién, el experto en la técnica apreciara que el producto final, es decir,
MgxCOy, podria obtenerse de muchas formas, es decir, sin el uso directo de MgO, incluyendo Mg metalico o varios
compuestos organicos e inorganicos que contienen Mg. Por tanto, el esquema de reaccién propuesto en la presente
memoria a continuacién no deberia percibirse en términos limitantes.

En la bibliografia antigua, con frecuencia se ha considerado que los 6xidos de metales alcalinos y alcalino térreos en
alcoholes forman 6xidos con alcohol de cristalizacion, es decir, MeO-nROH. La comprensién moderna sugiere que,
cuando se disuelve en alcohol, MgO forma alcoholatos (también denominados alcoxidos).

MgO + 2ROH <---> Mg(OR). + H20 <---> Mg(OH)(OR) + ROH

La doble flecha anterior (<--->) y todas las demas durante el texto deberian interpretarse como una reaccion
reversible.

ROH representa un alcohol que puede ser cualquier tipo de alcohol incluyendo alcohol alifatico, alquenilico,
aromatico, primario, secundario, terciario asi como también glicol o poliol. Se podria formar tanto alcoholato de Mg
como hidroxialcoholato de Mg durante el transcurso de la reaccion. El hecho de que la reaccién transcurra en el
orden indicado se confirmé siguiendo el intercambio isotdpico en el sistema CaO-C,Hs0H-H2O. Se ha comentado,
de forma adicional, en la bibliografia que los sistemas terciarios de O6xidos de metales alcalino térreos en
alcohol+agua pueden mostrar diagramas de fase complejos de composiciones variables que incluyen no solo el
Me(OR), o Me(OH)(OR)-nROH, como cabria esperar a partir de la reaccion anterior, sino también Me(OH),'nROH.
De este modo, el experto en la técnica apreciara que MgxCOy divulgado en la presente memoria también podria
obtenerse a partir de cualquiera de los intermedios anteriores considerando las proporciones apropiadas entre los
componentes de las mezclas terciarias asi como la disponibilidad en el sistema y la hidrdlisis in situ de los
compuestos presentes y sus solvatos. El andlisis FTIR de las muestras estudiadas no reveld la presencia de
Mg(OH)2-nROH en el sistema.

Durante el desarrollo del carbonato de magnesio divulgado en la presente memoria, se encontré que el
calentamiento de la disolucion de MgO en alcohol, por ejemplo a 50 °C, antes o durante la presurizacion con CO;
resultd beneficioso para el rendimiento elevado de MgOHOCHs3, que actualmente se considera un intermedio en la
reaccion.

Considerando que los alcoholatos de Mg podria ser intermedios importantes, el experto en la técnica afirma que los
alcoholatos de Mg podrian obtenerse usando otras rutas quimicas que podrian incluir, pero sin limitarse a:

- reaccion de Mg metalico con alcohol;
- reaccion de Mg(OH). con alcohol;
- reaccion de aminas de Mg con alcohol en NH3 liquido como disolvente;

- descomposicion de hidruro de Mg, carburo, nitruro, amida, sulfuro o compuestos organometalicos que contienen
Mg;

- metatesis de sales de Mg con alcoxido de otros metales;

- metatesis de alcéxidos con alcoholes que conducen a la sintesis de nuevos alcoxidos;
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- oxidacioén de derivados de alquilo con oxigeno;
- reduccién de compuestos que contienen carbonilo;

- reacciones electroquimicas en alcoholes, por ejemplo, usando Mg metalico como anodo o electrolisis de sales de
Mg.

Los alcoxidos de metales son muy sensibles a la humedad, aire y diéxido de carbono y se pueden comportar como
"base fuerte". Por tanto, pueden interaccionar tanto con acidos como con sus anhidridos.

La reaccioén tipica de un alcéxido con un acido es como se muestra a continuacion:

/X XMe
MeOR+E. ——3> RO —/

N N

X

enlaqueE=Co0S,yX=00S8S;yMe=LiK, Na, Cs, Rb, Mg, Ca, Sr, Ba, TI.
Tras la interaccion con CO,, el metilato de Mg puede formar dimetilcarbonato de Mg.
CH3-0-C-0-0-Mg-O-CH3

Dimetilcarbonato de Mg es similar a hidrocarbonato de Mg exceptuando que el grupo hidroxilo esta sustituido por un
grupo metoxi y, de este modo, se comporta de forma similar con respecto a los acidos y agua. Deberia también
mencionarse que la sal monometil hidroxicarbonato de Mg no se ha descrito,

HO-Mg-0-0-C-O-CHj

cuya existencia cabria esperar considerando la estructura de dimetilcarbonato de Mg. Se considera que monometil
hidroxicarbonato de Mg es un intermedio importante para la produccion de MgxCOy micro- y meso-poroso divulgados
en la presente memoria.

Otro intermedio potencialmente importante es el acido HOCOOR semicarbénico. La importancia de la formacién de
acido semicarbonico se resalta por medio de la consideracion de la posibilidad de la siguiente reaccion:

MgO + HOCOOR ---> HOMgOCOOR

Durante el desarrollo del material de los inventores, resulta evidente que la presurizacion de gas CO» (1-12 bares) en
el recipiente de reaccion que contiene MgO en alcohol resulta importante, lo que permite potencialmente la siguiente
reaccion:

ROH + CO; <----> HOCOOR (presion)

La formacién de acido semicarbdnico en sistemas de alcohol-CO, se ha comprobado en sistemas de fluidos super-
criticos a 70-100 bares a 20-40 °C durante 2 dias, por medio de la interaccion con diazodifenilmetano como sonda
para la fijacion de especies acidas. Estos resultados también mostraron que en una fila homéloga de alcoholes, la
tasa de formacion de acido semicarbdnico es la mas rapida para metanol y la mas lenta para terc-butanol.

El experto en la técnica también comprendera que se puede producir acido semicarbénico por medio de la
interaccion de monometilcarbonato con un acido en un disolvente inerte, por ejemplo, éter dimetilico,

MeOCOOCHj3; + HCI ---> HOCOOCHj3; + MeCl

De este modo, también cabe esperar que para los dimetilcarbonatos de Me bivalentes (por ejemplo, Mg, Ca, Sr, Ba)
que interaccionan con agua formada in situ o afiadida en cantidades estequiométricas - se podria obtener sal de
acido monometil semicarbdnico y acido semicarbonico, aunque no exista hasta el momento informacion alguna en la
bibliografia.

Me(OCOOCHj3), + H20 ---> HOCOOCH; + HOMeOCOOCH;3

Se considera, por tanto, que los alquilésteres de acido semicarbénico son intermedios importantes para la formacién
de Mg,CO, divulgado en la presente memoria.
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El acido ortocarbonico, H4CO4, es otro intermedio importante posible que nunca se ha aislado ni en forma de acido
libre ni en forma de sus sales, sino Unicamente, hasta el momento se sabe que existe en forma de ésteres, es decir,
C(OR)s, o sales-éster complejos sustituidos, por ejemplo NaCOFs. No obstante, numerosos modelos
computacionales muestras que las sales de acido ortocarbdnico pueden existir. Deberia apreciarse que los ésteres
de acido ortocarbénico C(OR)s pueden producirse a partir de alcdxidos de Sn, Tl o Cu. En particular, para los
metales monovalentes Tl, Cu, el esquema de reaccion entre alcoxidos y disulfuro de carbono es el siguiente:

4 MeOR + CS, > C(OR)s + 2Me,S

Considerando la similitud entre CS; y CO, como anhidridos de acido con calcogenuros de carbono sustituidos, el
mecanismo de reaccion que implica ésteres de acido ortocarbonico C(OR)4 y sus sales, es decir, COMe, (para
metales monovalentes) y COMe;, (para metales bivalentes) resulta por tanto plausible ya que todavia no ha sido
probado. También cabe esperar que si se usara CO- en lugar de CSy, el producto final deberia contener cierto 6xido
metalico en analogia con el sulfuro de metal formado como se ha comentado con anterioridad.

En la totalidad, se deduce a partir de las consideraciones anteriores que la mezcla suavemente presurizada de MgO,
CO. y alcohol representa un céctel bastante complejo de diferentes intermedios en equilibrio que se puede modificar
por medio del cambio de la concentracion, presion y temperatura del sistema. Mediante el uso de espectroscopia-
FTIR, los siguientes dos intermedios resultaron claramente detectables, MgOHOCH;3; y HOMgOCOOCH:s.

Por tanto, se considera que las siguientes cadenas de reacciones, considerando el caso de metanol, son
beneficiosas para la formacion del material de MgxCOy divulgado en la presente memoria:

Ruta 1 (ruta de hidroxicarbonato de monometilo):

MgO + CHsOH <-—-> MgOHOCH;

OH
co, Mo~ OCH,
HOMgOCH; =———=  \_ <
\O

Ruta 2 (ruta de acido semicarbénico):
CO; + CH30H <---> CH30COOH
MgO + HOCOOCHj; <---> HOMgOCOOCHj3 (como anteriormente)

Ruta 3 (ruta de ortocarbonato):

MgO + CHsOH <-—-> MgOHOCH;

HO

CO2 ..»“‘\\OCH3

HOMgOCH; =——

O \Mg/O

Las rutas 1, 2 y 3 son no exclusivas y pueden tener lugar bien en paralelo bajo presién suave de CO; (1-12 bares) y
T=20-70 °C. El experto en la técnica también comprendera que si la reaccién que implica estos intermedios se lleva
a cabo en otro disolvente diferente de alcohol, el intervalo de temperatura apropiado dependera del punto de
ebullicion y congelacion de dicho disolvente. Merece la pena que el producto final de las reacciones de acuerdo con
las rutas 1, 2 y 3, es decir HOMgOCOOCHs3, sea una sustancia labil debido al grupo hidroxilo presente en las
proximidades del grupo metoxido y, por tanto, pueda producir un solvato de MgxCOy con un alcohol de cristalizacion,
es decir, MgxCOy-CH3OH. Tras calentamiento suave, MgxCOy-CH3OH libera facilmente su alcohol de cristalizacion y
produce un polvo micro- y/o mesoporoso de MgxCOy como se ha divulgado en la presente memoria. Algunas
posibles reacciones que implican el alcohol de cristalizacién se muestran a continuacion:
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Final:

Mg—OH

OTOCF% o

N
/\O‘CH@H

HO

0 0

AW /
\ /

g

MgCOs3 -CH30H ---> MgCO3 + CH3OH A (calentamiento a 50-70 °C)

El hecho de que producto final del secado de MgxCO,-CH3OH, por ejemplo a 70 °C, es MgxCO, se verificé usando
espectroscopia FTIR. Obviamente, el material también se puede calentar a temperaturas elevadas con tal de que no
se descomponga, pero esto estara relacionado con un consumo energético innecesario en entornos industriales.

Tras la observacion visual, la degradacion transcurre a través de varias etapas ya que primero se observa una
consistencia de tipo gel que posteriormente se convierte en una roca blanca, identificada como amorfa, Mg,COy
anhidro. La distribucién molar de los elementos constituyentes, es decir, Mg, C y O, en el producto final sugirié que
el material puede contener cualquiera de las siguientes especies MgCO3z, MgCO3*MgO y/o Mg>COs4, que en este
momento podrian no distinguirse debido a la naturaleza amorfa del producto.

Sorprendentemente, se observo que los vapores/gases formados durante el secado de la fase liquida no se pueden
escapar de forma sencilla a través de la fase de gel viscoso y, por tanto, actian como matrices alrededor de las
cuales tiene lugar la solidificacion. Estas burbujas forman los micro- y/o mesoporos en el material de Mg,COy
producido y también aguantan el volumen de poro extraordinariamente elevado y el area superficial del material
divulgado en la presente memoria. La retenciéon de los gases en el gel se ejemplificd posteriormente cuando se
empled vacio (200 mbar) para acelerar el secado a 70 °C: la fase semisdlida se comporté a continuacién como si
estuviera en ebullicion.

Una sinopsis breve del mecanismo, método y los posibles intermedios importantes incluye los siguiente:

- No se habia demostrado previamente que las rutas 1 (ruta de hidroxicarbonato de monometilo), 2 (ruta de acido
semicarbonico) y 3 (ruta de ortocarbonato) condujeran a la formaciéon de MgOHOCOCHs3;

- MgOHOCOOCHs3; podria ser un intermedio labil pero importante que podria producir facilmente un solvato de
MgxCOy-CH30H;

- MgOHOCH3 y HOCOOCHS; podrian ser otros intermedios importantes para producir MgOHOCOOCH;;

- Tras el calentamiento moderado (50-70 °C) de MgxCOy-CH3OH, producido a partir de MgOHOCOOCH3 en metanol,
se forma MgxCOy micro- y/o mesoporoso;

- Actualmente se piensa que los gases de evaporacion, el alcohol de cristalizacion y el gas de CO; retenido en el
disolvente, procedentes de la fase de gel de MgxCOy-CH3OH actian como matrices alrededor de las cuales tiene
lugar la solidificacion de MgxCOy;

- La reaccion de formacion de MgxCOy micro- y/o mesoporoso se ve facilitada por la presurizacion suave del
recipiente de reaccion, mientras que el simple borboteo de gas de CO; a través del medio de reaccién no genera el
producto deseado. En condiciones de presion suave, se forma un gel que se piensa que es beneficioso para las
propiedades del producto final.
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- Se piensa ademas que resulta beneficioso calentar la disolucion de MgO en CH3OH antes de o durante la
presurizacion a 40-70 °C.

El método de acuerdo con la invencion que forma el carbonato de magnesio amorfo comprende la formacion de un
liquido o gel, y su solidificacion posterior para formar un polvo o cualquier otra masa en estado sdlido. Los geles se
pueden obtener a partir de los liquidos permitiendo que el liquido forme un gel usando cualquier de los siguiente
métodos, pero sin limitarse a ello, tiempo de reaccién prolongado, ajuste de la temperatura y/o presion, o
modificaciéon de cualquier otra condicidon obvia para una persona experta en la técnica que fuerce al liquido a
incorporarse de nuevo al gel. El carbonato de magnesio de la presente invencion se obtiene de forma adicional por
medio de solidificacion y posterior secado del gel o liquido a presion atmosférica o valores por encima o por debajo
de presion atmosférica. Los ejemplos no limitantes de procesos de solidificacién/secado incluyen secado en
bandeja, secado a vacio, secado por pulverizacion, secado por congelaciéon, secado-congelacion-pulverizacion,
secado super-critico o cualquier otro proceso de secado viable o industrial a temperaturas por debajo de 350 °C, es
decir, la temperatura de descomposicion de carbonato de magnesio. La solidificacion y secado del gel o liquido tiene
como resultado una masa sélida basta que se puede triturar o transformar de forma similar en un polvo fino.

Experimental
Sintesis de los liquidos:

El carbonato de magnesio amorfo de acuerdo con la presente invencion se forma partiendo de liquidos translicidos
u opacos formados en una reaccion entre MgO con didéxido de carbono presurizado (por encima de presion
atmosférica) (o cualquier otro compuesto que pueda servir como fuente para ello) en un alcohol. Ejemplos no
limitantes de alcoholes incluyen metanol, etanol, n-propanol, isopropanol, alcohol butilico, pentanol, hexanol,
heptanol, octanol, etilen glicol, glicerina, fenol o alcohol bencilico. Opcionalmente, se puede formar agua in situ
durante la reaccién o puede afadirse opcionalmente para facilitar la reaccion en cantidades entre un 0 y un 10 % en
volumen.

Opcionalmente, los compuestos que no contienen Mg pueden ser parte de la reaccion en cantidades que no superan
el peso del compuesto que contiene Mg. Los ejemplos no limitantes de dichos materiales incluyen CaCOs, SrCOs3,
BaCOs, ZnCOs, Alx(COs)s, SrO, BaO, CaO, ZnO, Zn(OH),, Sr(OH),;, Ba(OH);, Ca(OH);, Al(OH)s y SiO. y/o
cualquiera de sus respectivos alcoxidos con alcoholes que tienen la formula genérica de R-OH, en la que R es
cualquier grupo alifatico o aromatico.

En otra realizacion se forma un tipo de liquido en una reaccién entre MgO y dioxido de carbono (por encima de
presion atmosférica) en un medio de reaccion en el que uno de los componentes es un alcohol.

En una realizacion, se forma un tipo de liquido en una reaccion entre MgO y dioxido de carbono a presion a un valor
de presién por encima de presion atmosférica en la que el medio de reaccién es metanol.

En otra realizacion, se forma un tipo de liquido en una reacciéon entre MgO y dioxido de carbono a un valor de
presién por encima de presion atmosférica en el que el medio de reaccidon es una mezcla entre un alcohol y otro
disolvente organico, que puede ser o no miscible con agua. Un ejemplo no limitante del disolvente organico incluye
acetona, acetonitrilo, benzol, cloroformo, diclorometano, dietiléter, diisopropiléter, dimietilformamida, dioxano,
metiléster de acido acético, etiléster de acido acético, n-hexano, ciclohexano, dimetilsulféxido, piridina,
tetrahidrofurano, toluol o xilol.

Sintesis de los geles:

En una realizacion de la invencion, se forman geles a partir del liquido permitiendo que el liquido se endurezca y
forme un gel. Esto se puede obtener por métodos tales como, pero sin limitarse a, tiempo de reaccién prolongado,
ajuste de la temperatura y/o presion, o modificacion de cualquier otra condicién que haga que el liquido se
transforme en un gel.

Sintesis, material sélido:

Una realizacién de la presente invencién tiene como resultado un material sélido formado por medio de solidificacion
y posterior secado del gel o liquido a presion atmosférica, por encima o por debajo de la misma. Los ejemplos no
limitantes de los procesos de solidificacion/secado incluyen secado en bandejas, secado a vacio, secado por
pulverizacion, secado por congelacion, secado por congelacion-pulverizacion, secado super-critico y otros procesos
de secado viables e industriales conocidos a temperaturas por debajo de 350 °C, es decir, la temperatura de
descomposicion de carbonato de magnesio.

Una realizacion de la presente invencion incluye un tipo de polvo formado por medio de secado por pulverizacion del
liquido que tiene un ajuste de la temperatura de salida del dispositivo de secado por pulverizacién por encima del
punto de ebullicion del disolvente organico o una de sus mezclas usado para producir el liquido, mientras que la
temperatura de entrada se ajusta por encima de la temperatura de salida del dispositivo de secado por pulverizacion.
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Sintesis, pelicula y revestimiento:

Una realizacion de la presente invencion incluye peliculas coherentes o revestimientos formados por medio de
solidificacion y posterior secado del gel o liquido aplicado a una superficie a presion atmosférica, por encima o por
debajo de la misma. Los ejemplos no limitantes de los procesos de solidificacion/secado incluyen secado en
bandejas, secado a vacio, secado por congelacién, secado por congelacion-pulverizacion, secado super-critico y
otros procesos de secado viables e industriales conocidos a temperaturas por debajo de 350 °C, es decir, la
temperatura de descomposicion de carbonato de magnesio. La solidificacion y el secado del gel o liquido tienen
como resultado un revestimiento o pelicula sélida y coherente.

Sintesis, polvo seco:

Una realizacion de la invencion incluye proporcionar polvo seco que se forma de cualquiera de las formas descritas
anteriormente y posteriormente se trata térmicamente a temperaturas por debajo de 350 °C durante 10 minutos o
mas.

Mezclas:

En un aspecto de la invencion, se introduce carbonato de magnesio amorfo como parte de un material compuesto,
composicion, mezcla, formulaciéon u otro sistema (en lo sucesivo denominado material compuesto) en el que se
puede incorporar el carbonato de magnesio amorfo usando diversos métodos incluidos, pero sin limitarse a, mezcla,
secado por pulverizaciéon, moldeo u otro método viable de preparacién de un material compuesto. La finalidad de
introducir el carbonato de magnesio amorfo de acuerdo con la invencion en dicho material compuesto podria ser
cualquier, incluyendo, sin limitarse, la mejora de la funcionalidad o la introduccién de nueva funcionalidad en el
material compuesto en, por ejemplo, procesos de sorcién de agua.

Revestimientos superficiales:

En una realizacion de la invencion, el carbonato de magnesio amorfo se usa en revestimientos superficiales solo o
como parte de un material compuesto como se ha descrito con anterioridad. El revestimiento de superficie puede
depositarse sobre cualquier sustrato a través de técnicas de descomposicion de superficie tale como, pero sin
limitarse a, revestimiento por centrifugacion y deposicion electroforética. La razon para usar el carbonato de
magnesio amorfo en el revestimiento superficial podria ser, pero sin limitarse a, mejorar y/o afadir funcionalidad a un
producto. La sintesis de los materiales se puede dividir en tres etapas como se describe a continuacion:

[Etapa 1] Mezclar MgO y un liquido que contiene alcohol en un reactor, comentandose a continuacion
ejemplos de posibles ingredientes. La mezcla se preforma preferentemente bajo agitacion
continua y la consistencia de la mezcla es preferentemente de caracter liquido. Durante esta
etapa, los ingredientes de la mezcla reaccionan para formar uno o varios intermedios que
posteriormente pueden interaccionar con CO,. La mezcla preferentemente se calienta con el
fin de facilitar las reacciones entre los ingredientes de la misma. También se puede
presurizar el reactor para facilitar la reaccion entre los ingredientes o para controlar la
temperatura de ebullicion del liquido que contiene alcohol. Se usan temperaturas entre 40 °C
y la temperatura de ebullicion del liquido para que la reaccion tenga lugar. Esta etapa
tipicamente tiene lugar aproximadamente durante 3h a 24 h a 50 °C para volumenes de
liqguido de 100 a 3000 ml. Generalmente, se forma un producto liquido ligeramente amarillo
(transparente u opaco) durante esta etapa. Temperaturas mas elevadas reducen el tiempo
necesario para que la reaccion tenga lugar. La presion de CO; durante esta etapa puede
variar de 0,001 a 200 bares por encima de presiéon atmosférica, no obstante se prefieren
presiones por debajo de 10 bares.

[Etapa 2] Hacer reaccionar la mezcla con CO,. En esta etapa, los productos intermedios formados
durante la etapa 1 interaccionan con CO; para formar uno o varios tipos de productos
intermedios carbonatados. La reaccion se preforma preferentemente bajo agitacion para
facilitar la misma. Esta etapa se lleva a cabo a temperaturas que varian desde la temperatura
de congelacion hasta la temperatura de ebulliciéon del liquido y presiones de CO; que varian
de 1 a 12 bares. No obstante, temperaturas por debajo de 50 °C y presiones por debajo de 5
bares resultan beneficiosas para la carbonatacion de los productos intermedios. Durante esta
etapa, los productos intermedios carbonatados pueden formar un gel en el reactor,
tipicamente esto tiene lugar después de 4-6 dias si la presion de CO; es de 1 bar y la
temperatura es de 20 °C durante la etapa 2. El aumento de la presion o el ajuste de la
temperatura pueden tener como resultado una formacién de gel mas rapida. No obstante, la
formacion de gel no resulta crucial para la formacién del carbonato de magnesio final en la
etapa 3. Generalmente, la etapa 2 tiene lugar 1-5 dias, de manera que tiempos de reaccion
mas largos tienen como resultado un rendimiento mas elevado de carbonato de magnesio en
el material final obtenido en la etapa 3.
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Solidificacion y secado del material. En esta etapa, el liquido o gel formado en el reactor
durante la etapa 2 se secan con el fin de obtener un material sélido. Durante esta etapa, los
productos intermedios carbonatados formados durante la etapa 2 se transforman en
carbonato de magnesio anhidro. Una solidificacién del material se asocia con este proceso
de secado y la transformacién en carbonato de magnesio se ve facilitada cuando los
productos de la etapa 2 se secan a temperaturas entre 60 °C y 300 °C. No obstante, la
transformacion en carbonato de magnesio también ocurre a temperaturas mas bajas, pero
puede durar varias semanas si el secado se lleva a cabo a temperatura ambiente.
Dependiendo de los intermedios formados durante la etapa 1 y 2, la presencia de agua
durante la etapa 3 podria facilitar la transformacién en carbonato de magnesio por medio de
hidrélisis. Tras completar la transformacién de los productos intermedios formados en la
etapa 2 en carbonato de magnesio, pueden quedar trazas de material precursor que contiene
Mg que no ha reaccionado en el producto final. Consideraciones cuidadosas con respecto a
las condiciones durante la etapa 1 y 2 pueden minimizar la cantidad de material de precursor
que no ha reaccionado en el producto final. El proceso de solidificacion y secado de la etapa
3 puede incluir técnicas tales como secado por pulverizacion o secado en horno.

En una realizacion preferida de la invencion se usa MgO como precursor-Mg y metanol (CH3OH) como el alcohol y
las etapas del método comprenden:

[Etapa 1]

[Etapa 2]

A) Despresurizacion:

Mezclar un precursor que contiene Mg y un liquido que contiene alcohol: se mezclan MgO
(por ejemplo, 4 g) y metanol (CH3OH) (por ejemplo, 60 ml), se calienta la suspensiéon a una
temperatura entre 50 °C y 70 °C durante 3-4 horas para formar el intermedio Mg(OH)(OCHj3),
lo mas preferentemente a 50 °C. La disoluciéon se agita de forma continua durante esta
etapa.

Hacer reaccionar la mezcla con COx:

Se presuriza la disolucion, que ahora contiene Mg(OH)(OCHs), con 1-3 bares por encima de
presion CO, atmosférica para formar el intermedio Mg(OCO)(OCHs), ylo
Mg(OCO)(OCHj3)(OH). La presion de CO, se puede aplicar durante la etapa 1 también, es
decir, cuando MgO y metanol se mezclan. En este momento, la temperatura esta entre
temperatura ambiente (es decir, 25 °C) y hasta aproximadamente 55 °C. La disolucion se
agita de forma continua durante esta etapa. Las temperaturas mas elevadas disminuyen la
solubilidad de CO; en el liquido, lo cual es negativo para la reaccion, ya que CO; es
necesario no solo para formar los intermedios descritos con anterioridad, sino también ya
que el CO; extra puede disolverse en el liquido y unirse fisicamente a los mismos
intermedios. CO; disuelto en el liquido y CO, fisicamente unido a Mg(OCO)(OCHjs), y/o
Mg(OCO)(OCHj3)(OH) es responsable de la formacion de los microporos en el material
cuando se libera en forma de gas tras la despresurizacion del recipiente de reaccion y a
continuacion provoca una expansion del material. Ademas, la presion y un exceso de CO2
son necesarios durante esta etapa para la formacién posterior de poros en el material, es
decir, para una transformacion completa de MgO en MgCO3; y también la formacion de
microporos, se requiere que la relaciéon molar CO2:MgO sea mayor de 1:1. Esta etapa de
reaccion en la que se forma Mg(OCO)(OCHs), y/o Mg(OCO)(OCHs;)(OH) continua durante
aproximadamente 2-4 dias. Una presion y temperatura mas elevadas conducen a una
formacion de gel mas rapida pero también a una reaccién menos completa.

Tras 3-4 dias se despresuriza el recipiente de reaccion, la despresurizacién se hace rapido, es decir, en minutos. En
este momento se forman los microporos en el material cuando se libera el CO, disuelto y fisicamente unido como se
ha comentado con anterioridad. Para permitir que el gel/liquido se expanda tras la liberacion de CO-, se reduce la
presion de gas de CO; hasta presion atmosférica, es decir, de 1 a 0 bares por encima de presion atmosférica, en el
reactor y al mismo tiempo se aumenta la temperatura hasta 70-100 °C con el fin de disminuir la solubilidad de CO»
en el liquido/gel y para solidificar el material. Si el material esta en forma de un liquido, en este momento, se
convierte en un gel en cuestidon de minutos cuando se aumenta la temperatura y la disolucion se despresuriza. Se
puede apreciar un hinchamiento visible del gel en este momento, antes de que el material se solidifique por
completo. En este instante, se recomienda una temperatura por encima de 70 °C con el fin de solidificar el material
de forma rapida, ya que este conserva los microporos en el material, a baja temperatura en esta etapa se produce
un material con una cantidad menor de microporos.
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B) Secado:

Para secar el material, se puede usar un horno, evaporador rotatorio u otro equipo de secado. Durante el secado del
material, el tamafio de poro medio aumenta un poco (de aproximadamente 3 nm hasta aproximadamente 7 nm).
Cuando se seca el material, los grupos organicos que permanecen en el material procedente de la sintesis se
liberan, lo que provoca un aumento del tamafio de poro. Para una retirada completa de los grupos organicos (es
decir, un material "puro"), se requiere un secado por encima de 250 °C, la pureza del material aumenta con la
temperatura de secado.

Para analizar el material sintetizado en el ejemplo especifico, se pueden usar preferentemente los siguientes
métodos y equipo:

Las mediciones de sorcion de nitrégeno se pueden llevar a cabo a 77 K usando un ASAP 2020 de Micromeritics. Las
muestras se desgasifican a 95 °C a vacio durante 10 h antes del analisis con un punto de referencia de vacio de 10
pm de Hg. El area superficial especifica (SSA) se determina por medio de aplicacién de una ecuacién de 5 puntos
de Brunauer-Emmet-Teller (BET) (Brunauer S., Emmet PH, Teller E., J. Am. Chem. Soc., 1938, 60:309) hasta el
intervalo de presion relativa 0,05-0,30 de la rama de adsorcion de la isoterma. La distribucion de tamafio de poro se
determina usando el método DFT llevado a cabo con un soporte légico DFT Plus de Micrometrics usando el modelo
para adsorcidon de nitrogeno a 77 K para la geometria de curva-rendija sin regularizacion negativa y elevado
suavizado (A= 0,02000).

El analisis de difraccion de rayos-X (XRD) se puede llevar a cabo con un instrumento Bruker D8 TwinTwin usando
radiacion Cu-K,. Las muestras se trituran y se colocan sobre una dispositivo de sujecion de muestra de fondo cero
de silicio antes del analisis. Se ajusta el instrumento para operar a 45 kV y 40 mA. Los andlisis del difractograma se
pueden llevar a cabo usando el soporte l6gico EVA V2.0 de Bruker.

Se puede llevar a cabo espectroscopia de infra-rojos (FTIR) con un instrumento Bruker Tensor27 usando una células
de diamante Platinum ATR. Se registran una exploracion de fondo antes de la medicion y se sustrae del espectro de
muestra, 32 exploraciones son la sefal promediada para cada espectro.

Los efectos de secado a temperatura elevada se muestran en la figura 30 en la que se muestran los datos de
desprendimiento de gas emitido (EGA) procedentes de una muestra representativa de carbonato de magnesio de
acuerdo con la invencion. EGA detecta los productos de descomposicion de un material, y en la figura 30 puede
apreciarse que entre 100-250 °C, se detectan CO; y H;0. Esto se debe a los grupos de -OH y -OCHs restantes en el
material, por encima de 250 °C el carbonato se descompone, lo cual se puede apreciar por medio de la formacién
masiva de CO, por encima de esta temperatura. La Figura 31 muestra el crecimiento del tamafio de poro en
diferentes momentos de tiempo para un material almacenado a 70 °C y también calcinado a 300 °C, asociado a la
descomposicion de los grupos organicos. Se muestra la distribucion de tamafio de poro para el material sintetizado
de este modo (triangulo), que es el material directamente después de la etapa 3B anterior que se ha secado a 70 °C,
el mismo material almacenado durante 1 (circulo) y 3 (estrella) meses a 70 °C y el mismo material que se ha
calcinado (cuadrado), es decir, secado a 300°C. La Tabla 1 muestra el volumen de los poros y las areas
superficiales asociadas al mayor tamafio de poro debido a la descomposicién de los grupos organicos.

Tabla 1. Valores representativos para el area superficial especifica (SSA), volumen de poros y anchuras medias de
poro para el material tras diferentes condiciones de almacenamiento, tal y como se mide usando sorcién de
nitrégeno

Tal'y como se 1 mes 3 meses Calcinada

Muestra inteti
sintetiza 70 °C aire 70 °C aire 300 °C N,

SSA [m?/g]? 6385 397 +3 387+2 265 + 1
Volumen total de 0,36 0,50 0,51 0,42
poros [cme'/g]b
Anchura de poro 2,5 4.7 5,0 55
DFT [nm]°
Volumen limitante de 0,21 £ 0,00 0,13 +£0,00 0,13 +0,00 0,10 £ 0,00

microporos [cme'/g]d

@ Establecido con la ecuacion BET, usando 5 puntos en el intervalo de presion relativa de 0,05 a 0,3
b Adsorcion de punto individual a P/Po = 1
¢ Establecido por medio de anélisis de DFT de la isoterma de adsorcion de nitrégeno

¥ De acuerdo con la ecuacion D-A, la divergencia para todos los valores son menores de 0,001
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Los mecanismos de reaccion comprendidos en la realizacion preferida como se ha descrito anteriormente son:
MgO + CH;0H — Mg(OH)(OCHj3)

CH;0H + CO, <« CH;OCOOH

CH;OCOOH + Mg(OH)(OCHj3) — Mg(OCO)(OCH;)(OCH;) + H,O

Mg(OCO)(OCH;)(OCH;) - xCO, + H,O == Mg(OCO)(OCH;)(OH) - xCO, + CH;O0H

Mg(OCO)(OCH;)(OH) * xCO, — MgCO;-CH;0H — MgCO; + CH;0H, -xCO,

En otro experimento de laboratorio, el carbonato de magnesio amorfo de acuerdo con la invencion se forma en una
reaccion entre 120 ml de metanol y 8 g de MgO en atmédsfera de COg, lo cual conduce a la formacion de un gel y la
posterior solidificacion y secado del producto obtenido. La temperatura inicial del recipiente de reaccioén que contiene
metanol y MgO se ajusta a 50 °C y la presion de CO, se fija en 3 bares (por encima de presiéon atmosférica).
Trascurridas 4 horas, se rebaja la temperatura hasta 25 °C y se rebaja la presion hasta 1 bar (por encima de presion
atmosférica) en el recipiente de reaccion. Tras un par de horas de reaccion, la suspension inicialmente de color
blanco lechoso se vuelve un liquido opaco o traslicido amarillento. Trascurridos aproximadamente 4 dias, tiene
lugar la formacién de un gel en el recipiente de reaccion y la reaccién se termina de forma deliberada por medio de
despresurizacion suave del recipiente de reaccion. El gel se transfiere posteriormente a una bandeja y se seca en un
horno ajustado a 70 °C, lo cual conduce a una solidificacion y secado del gel. En este caso particular, el proceso de
solidificacion tiene lugar en menos de 1 h, aunque el proceso de secado dure varios dias. Tras el secado, el material
solidificado se tritura hasta formar un polvo, usando, por ejemplo, una molienda de bolas. Resulta obvio que el
experto en la técnica puede escoger entre diversos procesos de trituracion disponibles tales como mortero, impacto,
atriccion, molienda de chorro o cualquier otro tipo industrialmente apropiado. Alternativamente, el polvo se trata
térmicamente tras la solidificacion y secado como se ha descrito anteriormente antes de la trituracion. Tras el secado
por encima de 250 °C, el polvo obtuvo un area superficial de 240 m2/g y un volumen total de poros de 0,42 cm3/g.

En experimentos adicionales, el carbonato de magnesio amorfo de acuerdo con la invencidon se forma en una
reaccion entre 120 ml de metanol y 8 g de MgO en una atmésfera de CO», lo cual conduce a la formacion de un
liquido y posterior solidificacion y secado del producto obtenido. La temperatura inicial del recipiente de reaccion de
metanol y MgO se ajusta en 50 °C y la presion de CO- se ajusta en 3 bares (por encima de presion atmosférica).
Trascurridas 4 horas, se rebaja la temperatura hasta 25 °C y se rebaja la presion hasta 1 bar (por encima de presion
atmosférica) en el recipiente de reaccion. Tras un par de horas de reaccion, la suspensién de color blanco lechoso
se transforma en un liquido ligeramente amarillo. Trascurridos 2 dias, la reaccion se termina de forma deliberada por
medio de despresurizacion suave del recipiente de reaccion. El liquido se transfiere posteriormente a una bandeja y
se seca en un horno a 70 °C, lo cual conduce a una solidificacién y secado del mismo. En este caso particular, el
proceso de solidificaciéon tarda menos de 1 hora, mientras que el proceso de secado dura varios dias. Tras el
secado, el material solidificacion se tritura hasta obtener un polvo, usando, por ejemplo, un molino de bolas. Resulta
obvio que el experto en la técnica puede escoger entre diversos procesos de trituracion disponibles tales como
mortero, impacto, atriccién, molienda de chorro o cualquier otro tipo industrialmente apropiado. Alternativamente, el
polvo se trata térmicamente tras la solidificacion y secado como se ha descrito anteriormente antes de la trituracion.

Los materiales actualmente preferidos para comenzar la reaccion de formacion del carbonato de magnesio amorfo
incluyen MgO, CO- y un alcohol, tal como, por ejemplo, metanol.

Dos aspectos del método de sintesis del carbonato de magnesio amorfo de acuerdo con la invencién merecen
discusion adicional. Si simplemente se hace pasar CO, (borboteo) a través de una suspension metandlica de MgO u
otro material que contenga magnesio a presidon atmosférica, no se aprecia ninguna reaccién. Durante el desarrollo
de los materiales particulares de carbonato de magnesio amorfo, sorprendentemente los inventores han descubierto
que el gas de CO, moderadamente presurizado (preferentemente = 1-3 bares por encima de presion atmosférica o
mas) en un recipiente sellado saturado con CO; convierte MgO en carbonato de magnesio anhidro en presencia de
metanol. Nada de la técnica anterior sugiere que (a) se pueda producir carbonato de magnesio anhidro en
suspensiones alcohdlicas y (b) es mas favorable que la presion moderada produzca el efecto deseado. Por el
contrario, las consideraciones preliminares sugieren que no se puede obtener carbonato de magnesio a partir de
suspensiones metandlicas, a diferencia de los carbonatos de Ca, Ba y Sr. Los inventores también han encontrado
que la presion de CO; en el recipiente de reaccion tiene un efecto drastico sobre el tiempo de formacion de gel, que
disminuye tres veces cuando se mantiene la presion en 3 bares por encima de la presion atmosférica durante toda la
reaccion. Los inventores han observado que la presién excesiva también puede tener como resultado un menor
rendimiento de carbonato de magnesio en el producto final y produce mas trazas de MgO que no ha reaccionado.

Ejemplos
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EJEMPLO 1

MgO 8¢

Metanol 120 mi

CO> (gas) 3 & 1 bar (por encima de presion atmosférica)

Se colocaron 8 g de MgO en una botella de vidrio junto con 120 ml de metanol y un iman de agitaciéon. Se colocé la
disolucién bajo 3 bares de presion de CO; por encima de presion atmosférica y se calentdé hasta 50 °C. Tras
aproximadamente 3 horas, se permitid enfriar la mezcla hasta temperatura ambiente y se rebajo6 la presion de CO;
hasta 1 bar por encima de presién atmosférica. La suspensioén inicialmente de color blanco lechoso del recipiente de
reaccion se transformé gradualmente en un liquido ligeramente amarillento en el recipiente de reaccién tras un par
de horas. La reaccion continué durante aproximadamente 4 dias hasta que se hubo formado un gel en el recipiente
de reaccion. Posteriormente, se llevo la presion en el recipiente de reaccion hasta presion atmosférica y se recogio
el gel y se colocé en una bandeja para el secado en un horno a 70 °C. Asi, se solidificé el gel en una hora. Se dejé el
material solidificado en el horno para el secado durante 2 dias.

Caracterizacion de material, ejemplo 1

El material seco formé un polvo grueso que fue principalmente amorfo con trazas de MgO cristalino y que no habia
reaccionado, véase patrén de Difraccion de Rayos-X (XRD) de la Figura 1. Los picos agudos a 43° y 62° 20 se
originaron a partir de MgO sin reaccionar aunque el pico halo entre 25° y 40° 26 es indicativo de al menos una fase
amorfa.

La espectroscopia de Raman revela que el polvo esta formado, de hecho, por carbonato de magnesio, véase la
Figura 2, donde la banda a = 1100 cm’ corresponde con la V|braC|0n del grupo de carbonato. Ademas, un halo
ancho, o el denominado pico de Boson, con un maximo a = 100 cm’ ! da testimonio adicional del caracter amorfo del
polvo.

Cuando se examina con espectroscopia de infra- ro;os de transformada de Fourler (FTIR), véase la Figura 10, el
material muestra bandas de absorcion a = 1440 cm™, = 1100 cm™ y = 850 cm” , que corresponden todas al grupo de
carbonato. No se aprecia agua de cristalizacion en este espectro.

El caracter anhidro del material en bruto se confirma de forma adicional por medio de Analisis Gravimétrico Térmico
(TGA), véase la Figura 3, donde la pérdida con un maximo a 150 °C se debe a la pérdida de los grupos organicos
restantes. La espectroscopia de fotoelectrones de rayos-X (XPS) confirma la naturaleza anhidra del carbonato de
magnesio: se registraron los espectros resueltos energéticamente para los picos Mgz, y O+s, véase las Figuras 9 y
11. La posicién del pico Mgz, a 52,1 eV y el pico Os a 533,5 eV son indicativas de carbonato de magnesio, y el pico
O1s no contiene ningin componente para el agua del cristal, lo cual de lo contraria apareceria a 533-533,5 eV. La
protuberancia observada en 535,6 eV se ubica entre las energia de unién para el agua liquida (539 eV) y el hielo
(533 eV) y ademas es representativa del agua adsorbida en superficie que se ha descrito previamente para el agua
adsorbida en superficie sobre las fibras de carbono. La protuberancia observada a 531,0 eV muestra la presencia de
MgO en el polvo. No se aprecié presencia alguna de Mg(OH); en el volumen que, como cabria esperar, habria
resultado en un pico a 532,4 eV.

Con el fin de analizar la estructura de poro y la capacidad de sorcion de agua del carbonato de magnesio amorfo
producido de acuerdo con la presente invencion, se llevaron a cabo analisis de sorcion de N2 y vapor de HO. La
Figura 6 muestra la isoterma de sorcion de Nz para el carbonato de magnesio de acuerdo con la presente invencion
y muestra un forma tipica Tipo 1 de la isoterma de acuerdo con la clasificacion IUPAC, que es indicativa de un
adsorbente microporoso. La ausencia de histéresis entre las ramas de adsorcion y desorcion en la isoterma de N es
una caracteristica distinta para la parte microporosa. La Figura 5 muestra la isoterma para el vapor de H,O
adsorbido sobre el carbonato de magnesio de acuerdo con la presente invencion, que proporciona informacion sobre
la interaccion de los materiales con las moléculas de agua.

Basandose en la adsorcion masiva de vapor de H,O a bajos valores de HR, resulta evidente que el material de
carbonato de magnesio amorfo producido, de acuerdo con la presente invencion, interacciona de forma intensa con
las moléculas de agua y muestra un intenso comportamiento hidréfilo. La cantidad limitada de desorcion a partir del
material cuando se reduce HR de un = 95 % a un = 5 % es una prueba mas de la interaccion fuerte que existe entre
las moléculas de agua y el carbonato de magnesio amorfo de acuerdo con la presente invencion. No obstante,
deberia apreciarse que no se observan signos de formacion de hidrato del material usando XRD una vez completa la
isoterma y que es posible repetir la isoterma con un resultado similar tras el tratamiento térmico del carbonato de
magnesio de acuerdo con la presente invencion a temperatura moderada (95 °C).

Se analizaron ambas isotermas para establecer tanto el area superficial especifica (SSA) del material de acuerdo
con la ecuacion de Baunauer-Emmet-Teller (BET), como las propiedades micro-porosas de acuerdo con el modelo
de Dubinin-Astakhov (D-A), véase Tabla 2.
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Deberia apreciarse que el volumen total de poros proporcionado en la Tabla 2 hace referencia al volumen total de
los poros rellenos con gas de nitrégeno a una presion de saturacion en un experimento de sorcioén de nitrégeno
llevado a cabo a 77 K. Esto es también el volumen de poros referidos en otro momento en el texto, cuando se
proporciona un volumen de poros sin referencia a un intervalo especifico del tamafio de poro.

La naturaleza hidréfila del material quedd reflejada de forma adicional en la mayor energia caracteristica para la
adsorcion de H,O en comparacion con Na. La discrepancia en el volumen de micro-poro limitante (wg) - en el que el
valor obtenido en la isoterma de Nz es el que normalmente se presenta en la bibliografia - y el tamafio de poro
equivalente modal obtenido a partir de dos isotermas es la mas probable, debido a la interaccién especifica de sitio
entre las especies de H,O y el material, no solo en los microporos sino también en el exterior del material y en los
poros mayores de 2 nm.

Se observa que los SSA del polvo de carbonato de magnesio amorfo de acuerdo con la presente invencion son de =
800 m2/g que es hasta dos 6rdenes de magnitud mayor que los correspondientes valores presentados para cualquier
forma de carbonato de magnesio, con analogos comerciales (cristalinos) que tipicamente tienen SSAs de
aproximadamente 4-18 m? g'1. Para el carbonato de magnesio amorfo previamente presentado producido por medio
de descomgosicic’)n térmica de formas de carbonato de magnesio hidratado, el SSA mas elevado en la bibliografia es
de = 50 m*¢". De hecho, el SSA observado para el carbonato de magnesio amorfo de acuerdo co las presentes
invenciones es extraordinariamente elevado, no solo para el carbonato de magnesio, sino también para los
carbonatos alcalino térreos y minerales en general. Esto coloca al carbonato de magnesio de acuerdo con la
presente invencion en la clase exclusiva de nanomateriales de elevado area superficial que incluyen silice meso-
porosa, zeolitas, armazones organicos metalicos (MOFs) y nanotubos de carbono.

Tabla 2. Caracteristicas estructurales y quimicas del carbonato de magnesio amorfo de acuerdo con la presente
invencion obtenido a partir de isotermas de N y vapor de H;0.

Adsorbato N2 H.O
SSA" (m?/g) 800 + 3,60 -
Volumen total de poros (cm®/g) 0,47 -
wo, volumen® de microporo limitante 0,28 + 0,000559 0,16 + 0,0102
(cm3/g)

Area superficial equivalente en 549 478
microporos® (m?/g)

Energia caracteristica de adsorcion® 1,4 41,0
(kJ/mol)

Anchura® de poro equivalente modal 1,75 1,09
(nm)

Coeficiente de correlacion de ajuste3 0,999 0,977

"De acuerdo con la ecuacién BET de 5 puntos aplicada en el intervalo de presion relativa de 0,05 a 0,3
2 Adsorcion de punto individual a P/P0 = 1
® De acuerdo con la ecuacion de Dubinin-Astakhov

La distribucion de tamafo de poro (véase Figura 8) de la muestra se evalu6 usando el soporte légico DFT Plus de
Micromeritcs usando el modelo para nitrégeno a 77 K sobre carbono con poros con forma de rendija. La distribucion
acumulada de tamario de poro basada en DFT proporciona que aproximadamente un 98 % del volumen de poros
esta constituido por poros con un diametro menor de 6 nm mientras que el volumen de poros restante esta formado
por poros con una distribucién amplia de tamafio entre 8 y 80 nm centrada en aproximadamente 16 nm. Como se
puede a?reciar en la Figura 8, el volumen acumulado de poros con un diametro menor de 10 nm esta por encima de
0,40 cm*/g. Cuando se examina con microscopia electronica de barrido (SEM), estos poros grandes son claramente
visibles en algunas partes del material como se ilustra en la Figura 12. Estos poros grandes, no obstante, no resultan
visibles en todo el material, lo que resulta coherente con la contribucién limitada al volumen total de poros de dichos
poros.

La capacidad de sorcion de agua del material es interesante desde el punto de vista industrial y tecnoldgico vy,
ademas, se compara con tres desecantes disponibles comercialmente, como son, silice pirégena (SSA: 196 m? 9.1)
hidromagnesita (SSA: 38 m?9") y Zeolita Y micro porosa (SSA: 600 m?9”, relacién silice/alimina 5,2:1), véase la
Figura 5. La isoterma de adsorcion de vapor de H20 para el carbonato de magnesio anhidro de acuerdo con la
presente invencion muestra similitudes con la zeolita hidréfila a valores de RH muy bajos (< 1 %) y muestra una
capacidad de adsorcion incluso mas elevada para el carbonato de magnesio amorfo de acuerdo con la presente
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invencion, en comparacion con la zeolita a valores de RH entre un 1y un 60 %. Este comportamiento contrasta en
gran medida con el de los dos otros materiales no porosos que principalmente adsorben H,O a HR > un 60 %. El
comportamiento de adsorciéon de vapor de H,O para el carbonato de magnesio amorfo de acuerdo con la presente
invencion también se estudié por medio de sorcion de vapor dinamica (DVS) que confirmé que el material tiene una
capacidad extraordinaria de adsorber vapor de H;0, incluso a valores de HR extremadamente bajos, una propiedad
altamente deseable para desecantes en diversas aplicaciones. El calentamiento de la muestra hasta 95 °C pareci6
regenerar la capacidad de sorcién de agua sin ningin cambios de fase de cristal.

Se utilizd la caracterizacion descrita anteriormente, al menos de forma parcial, para los ejemplos descritos a
continuacion.

Ejemplo 2

Como se describe en el Ejemplo 1, pero donde el polvo obtenido se traté térmicamente a 70 °C durante 7 dias. Se
demostré que las particulas estuvieron formadas por un material similar a uno del Ejemplo 1, tal como, carbonato de
magne3|o amorfo y anhidro con trazas de MgO. No obstante, el area superficial especifica se demostrd que era de
454 m /g con una distribucion de tamafio de poro distinta de aproximadamente 6 nm. Como se puede apreC|ar enla
Figura 14, el volumen acumulado de poro con un diametro menor de 10 nm esta por encima de 0,7 cm /g La
isoterma de adsorcion de nitrégeno y la distribucion de tamafio de poro obtenida por medio de analisis DFT de la
isoterma de nitrogeno para esta muestra se muestran en la Figura 13 y 14, respectivamente. La distribucién de
tamafio de poro bien definida es similar a la encontrada en materiales de silice mesoporosos ordenados y en
cualquier otro encontrado de forma rara. También, este material se asocia con la isoterma de sorcién de vapor de
H20 similar a la descrita en el Ejemplo 1.

Ejemplo 3

Como se describe en el Ejemplo 1, pero donde el liquido se sec6 por pulverizacion antes de la formacion del gel en
el recipiente de reaccion.

El liquido obtenido tras la reacciéon entre MgO y metanol se transformé en particulas cuando se secd por
pulverizacion. Se demostrd que las particulas estaban formadas por un material similar al del Ejemplo 1, tal como,
carbonato de magnesio amorfo con trazas de MgO. El tamafio medio de particula fue de aproximadamente 1 ym de
diametro determinado por medio de analisis SEM, imagen SEM en la Figura 15. El area superficial de las particulas
obtenidas fue de 68,5 m /g como se determina por medio de analisis BET.

La sorcion de vapor de agua del material secado por pulverizacion a diferente valor de HR que varia de 0-100 % se
muestra en la Figura 16. Como se puede apre0|ar en la Figura 17, el volumen acumulado de poros con un diametro
menor de 10 nm esta por encima de 0,018 cm /g La isoterma de adsorcién de nitrégeno para el carbonato de
magnesio de la presente invencion en este ejemplo se muestra en la Figura 18.

Cuando se colocaron 0,8 g de carbonato de magnesio seco de la presente invencion producido en el presente
ejemplo en una camara sellada con una HR de un 100 % a temperatura ambiente, el peso de la muestra aumenté
hasta 2,2 g mediante adsorcion y captacion de agua en 48 h tal y como se muestra en la Figura 20. El material
continué ganando peso durante varios dias.

Ejemplo 4

Como se describe en el Ejemplo 1 pero con el material preparado con etanol en lugar de metanol

MgO 84g
Etanol 120 mi
CO- (gas) 3 & 1 bar (por encima de presion atmosférica)

El intento con etanol como disolvente no tuvo como resultado ninguna formacién de gel visible en el recipiente de
reaccion. No obstante, cuando se coloco el liquido en un horno ajustado a < 70 °C, se formo un gel que solidificd y
posteriormente se transformé en un polvo cuando se secé. Este polvo contenia grandes cantidades de MgO que no
habia reaccionado, pero también compartié algunas de las caracteristicas de los polvos previamente preparados en
el Ejemplo 1. También contenia carbonato de magnesio, que se considera que es el motivo para la solidificacion del
liquido etandlico, una vez colocado en el horno como se verificé por medio de XRD. Sorprendentemente, el area
superficial de este material fue de 737 m2/g que esta de acuerdo con el carbonato de magnesio producido con
metanol.

Tras varias semanas en el recipiente de reaccion (a temperatura ambiente y presion atmosférica), se formé un gel
transparente en la parte superior del recipiente. El gel transparente también consistié en carbonato de magnesio
amorfo con trazas de MgO como se caracterlzo por medio de XRD y FT-IR. El area superficial de este material es de
225 m?g y un volumen de poros de 1,55 cm®/g. El volumen de poros menor de 10 nm de anchura es de 0,8 cm®g,
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véase la Figura 19.
Ejemplo 5

Como se describe para el Ejemplo 1, pero preparado con adicion de tolueno.

MgO 8¢

Metanol 46 ml

Tolueno 74 ml

CO: (gas) 3 & 1 bar (por encima de presion atmosférica)

El tolueno acelerd la formacion de carbonato de magnesio en el presente ejemplo en el que se redujo el tiempo de
formacién de gel en comparaciéon con cuando se usd Unicamente metanol, no obstante el area superficial del
material obtenido fue en este caso de 222 m /g y el volumen de poros fue de 0,78 cm /g con una distribucion amplia
de tamafo de poro que varié de aproximadamente 4 nm de diametro a 30 nm, con un maximo a 10 nm. El volumen
de poros con diametro menor de 10 nm es de 0,36 cm3/g véase la Figura 21.

Ejemplo 6

Como se describe en el Ejemplo 1, pero con una cantidad mayor de metanol, y formacién de gel a través de mayor
temperatura. Tras 4 dias de reaccién, la temperatura en el recipiente de reaccién aumenté hasta 30 °C, lo cual
provoco que el liquido se transformara en un gel.

MgO 8¢
Metanol 140 mi
CO: (gas) 3 & 1 bar (por encima de presion atmosférica)

Se demostré que el carbonato de magnesio amorfo obtenido de acuerdo con la presente invencion estaba formado
por carbonato de magnesio amorfo y anhidro y MgO cristalino como en el Ejemplo 1. El carbonato de magnesio de
acuerdo con la presente invencion en el presente ejemplo tuvo un area superficial de 400 m /g un volumen de poros
de 0,97 cm /g y una distribucién estrecha de tamano de poro alrededor de 8 nm. El volumen de los poros con un
diametro de poro menor de 10 nm es de 0,91 cm®g, véase la Figura 22.

Ejemplo 7

Como se describe en el Ejemplo 1 pero con la presién de sintesis mas elevada.

MgO 84g
Metanol 120 mi
CO- (gas) 3 bar (por encima de presion atmosférica)

En el presente experimento, se mantuvo la presion del gas en 3 bares hasta que se hubo formado el gel en el
recipiente de reaccion. Esto condujo a una reaccion mas rapida (3 veces mas rapida) en comparacion con el
Ejemplo 1. Se comprobd que el material obtenido, una vez mas, consisti6 en carbonato de magnesio amorfo y
anhidro con trazas de MgO como se describe en el Ejemplo 1. El area superf|C|aI medida por medio de adsorcmn de
gas para el material obtenido en el presente experimento fue de 309 m /g con un volumen de poros de 0,575 cm /g
La distribucion de tamario de poro basado en DFT mostré diametros de poro entre 4-8 nm, con un maximo alrededor
de 6 nm. El volumen de poros con diametro menor de 10 nm es de 0,53 cm /g véase la Figura 23.

Ejemplo 8

Tal y como se describe en el Ejemplo 1 pero con una cantidad menor de MgO, y formacion de gel a través de mayor
temperatura. Tras 4 dias de reaccion, se aumenté la temperatura en el recipiente de reacciéon hasta 40 °C, lo cual
provoco que el liquido se transformara en un gel.

MgO 6g
Metanol 120 mi
CO: (gas) 1 & 3 bar (por encima de presion atmosférica)
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Se demostré que el carbonato de magnesio obtenido de acuerdo con la presente invenciéon estaba compuesto de
carbonato de magne3|o anhidro y amorfo y MgO cristalino como en eI Ejemplo 1. El area superficial del material
obtenido fue de 284 m /g con un volumen total de poros de 0,93 cm /g y una distribucion estrecha de tamafo de
poro de aproximadamente 8,5 nm. El volumen de poros con diametro menor de 10 nm es de 0,54 cm /g, véase la
Figura 24.

Ejemplo 9

Como se describe en el Ejemplo 1, pero con una temperatura de sintesis mas baja.

MgO 8¢
Metanol 120 mi
CO: (gas) 3 & 1 bar (por encima de presion atmosférica)

En el presente experimento, se mantuvo la temperatura de reacciéon en temperatura ambiente hasta que se formé un
gel en el recipiente de reaccion. Esto condujo a una reaccion significativamente mas lenta en comparacion con el
Ejemplo 1. Se demostré que el material obtenido, una vez mas, consisti6 en carbonato de magnesio amorfo y
anhidro, con trazas de MgO como se describe en el Ejemplo 1, con caracteristicas similares.

Ejemplo 10

Tal y como se describe en el Ejemplo 1, pero con adicién de diversas cantidades de CaO.
Relacion MgO/Ca(OH), 1:1-1:0(8 g)

Metanol 120 ml

CO: (gas) 3 & 1 bar (por encima de presion atmosférica)

El aumento de las cantidades de Ca(OH); en la fase de polvo antes de la reaccién condujo a mayores cantidades de
CaCO3; amorfo en el material resultante. El almacenamiento de los materiales a humedades relativamente elevadas
durante un tiempo ampliado cristalizé el contenido de CaCO3; amorfo en el carbonato de magnesio amorfo de
acuerdo con la presente invencion. El carbonato de magnesio amorfo y anhidro se obtuvo todavia durante todos los
experimentos.

Cuando se prepar6 con un 5 % en peso de Ca(OH). en la fase de polvo, el area superficial del material de la
presente invencion fue de 570 m /g con un volumen total de poros de 0,63 cm /g y una distribucion estrecha de
tamano de particula alrededor de 4,5 nm. El volumen de poros con diametro menor de 10 nm es de 0,58 cm /g,
véase la Figura 25.

Ejemplo 11

Como se describe en el Ejemplo 1, pero con adicién de diversas cantidades de SrO.

Relacion MgO/SrO 1:1-1:0(8 g)

Metanol 120 mi

CO- (gas) 3 & 1 bar (por encima de presion atmosférica)

Las cantidades crecientes de SrO en la fase de polvo antes de la reaccién condujeron a cantidades crecientes de

SrCOs cristalino en el material resultante. El carbonato de magnesio amorfo y anhidro se obtuvo todavia durante
todos los experimentos.

Ejemplo 12

Como se describe en el Ejemplo 1, pero con adicién de diversas cantidades de BaO.
Relacion MgO/BaO  1:1-1:0(8 g)

Metanol 120 mi

CO: (gas) 3 & 1 bar (por encima de presion atmosférica)
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Las cantidades crecientes de BaO en la fase de polvo antes de la reaccion condujeron a cantidades crecientes de
BaCOs3 cristalino en el material resultante. El carbonato de magnesio amorfo y anhidro se obtuvo todavia durante
todos los experimentos.

Ejemplo 13

Como en el ejemplo 3, pero revestido por centrifugacion en lugar de secado por pulverizacion. Se revistio el liquido
por centrifugacion sobre una oblea de silicio y se secd a 70 °C, lo cual tuvo como resultado un revestimiento del
carbonato de magnesio amorfo de acuerdo con la presente invencion sobre la oblea de silicio.

Ejemplo 14

Como en el Ejemplo 3 pero el liquido se filtrd a través de una membrana filtrante que tenia un valor limite de tamafio
de poro de aproximadamente 200 nm para obtener un liquido transparente y claro. El liquido se almacend
posteriormente a 1 bar (por encima de presiéon atmosférica) con gas de CO- hasta que se formé un gel. El gel se
transfirid posteriormente a una bandeja y se colocé en un horno a 70 °C para solidificacion y secado. El producto
obtenido consistié en carbonato de magnesio amorfo y anhidro de alta pureza de la presente invencion.

Ejemplo 15

Como se describe en el Ejemplo 1 pero se despresurizé el recipiente de reaccion antes de la formacion del gel
(después de 3 dias de reaccion) y se dejo el liquido en el recipiente a temperatura ambiente y en condiciones
ambientales durante 2 semanas antes de colocarlo en un horno a 70 °C.

MgO 8¢
Metanol 120 mi
CO: (gas) 3 & 1 bar (por encima de presion atmosférica)

El liquido formado en el recipiente de reaccion se transformé en un gel cuando se dej6 en reposo durante 24 h en
condiciones ambientales. Cuando se colocé el gel en el horno tras 2 semanas, se solidifico y el material se seco.
Esto produjo un material sélido con la misma composicidon que se describe en el Ejemplo 1, es decir, carbonato de
magnesio amorfo y anhidro con trazas de MgO. No obstante, el SSA del material final en este ejemplo fue
sustancialmente mas bajo (77 m?/g) en comparacion con el material del Ejemplo 1y tuvo un volumen total de poros
de 0,47 cm®/g con una distribucion de tamafio de poro diferente alrededor de 20 nm, véase la figura 26 y 27. El
volumen de poros correspondiente a los poros mas pequefios de 10 nm de diametro fue Unicamente de 0,0043
cm3/g en el presente ejemplo, como se ilustra en la Figura 27, que esencialmente corresponde a una ausencia de
micro poros de acuerdo con la definicion usada en la presente memoria. La ausencia de microporos y el volumen de
poro bajo en el material final producido en el presente ejemplo provocé una disminucién drastica en la capacidad de
sorcion de vapor de agua, en comparacion con los materiales de los Ejemplos 1y 2. Las caracteristicas de sorcion
de agua del material en este ejemplo se muestran en la Figura 28.

Ejemplo 16

Como se describe en el Ejemplo 1 pero con varias temperaturas y presiones durante la etapa inicial de la reaccion
de sintesis. La etapa inicial de la reaccion es el tiempo que tarda en formarse el liquido ligeramente amarillo
(aproximadamente 3 horas en el Ejemplo 1).

MgO 84g

Metanol 120 ml

Presion de CO; de reaccion inicial de 0,001 bar a 79 bares (por encima de presion atmosférica)
Temperatura de reaccion inicial de 0°C a justo por debajo de la temperatura de ebullicion

(maximo 100 °C)
Presion CO; de reaccién posterior 1 bar (por encima de presion atmosférica)
Temperatura de reaccion posterior 25°C

La temperatura de ebullicion del metanol varia con la presion y ademas se ajusté la temperatura de sintesis en el
presente ejemplo para que el metanol nunca hirviese a la presion real. Las temperaturas y presiones crecientes en la
etapa de reaccion inicial tuvieron como resultado una formacion mas rapida del liquido ligeramente amarillo en el
recipiente de reaccion. A temperaturas y presiones mas bajas, no se aprecié un cambio de color de forma visual y la
etapa inicial de la reaccion se concluyo trascurridas 6 horas. Se obtuvo un rendimiento mas bajo de carbonato de
magnesio en los materiales finales para la sintesis llevada a cabo a temperatura y presion inicial mas bajas.

28



10

15

20

ES 2673854 T3

Ejemplo 17

Como en el Ejemplo 1 pero con diversas presiones y temperaturas durante la etapa posterior de la reaccion de
sintesis. La etapa de reaccion posterior es la fase de la reaccion que sigue, cuando preferentemente se ha formado
el liquido ligeramente amairillo.

MgO 8g

Metanol 120 mi

Presion de CO; de reaccion inicial 3 bares (por encima de presién atmosférica)
Temperatura de reaccion inicial 50 °C

Presion CO; de reaccién posterior de 0,001 bar a 79 bares (por encima de presion atmosférica)
Temperatura de reaccién posterior de 0 °C a por debajo de ebullicion (maximo 100 °C)

La temperatura de ebullicion del metanol varia con la presion y ademas se ajusté la temperatura de sintesis en el
presente ejemplo para que el metanol nunca hirviese a la presion usada. El rendimiento mas elevado de carbonato
de magnesio en los materiales finales se obtuvo a presiones de aproximadamente 1 bar (por encima de presion
atmosférica) y temperaturas por debajo de 50 °C. No obstante, se obtuvieron diversas cantidades de carbonato de
magnesio durante todos los experimentos.

Ejemplo 18

Como se describe en el Ejemplo 1 pero con temperaturas mas elevadas durante la etapa de solidificacion.

Metanol 120 ml
CO: (gas) 3 & 1 bar (por encima de presion atmosférica)
Temperatura de solidificacion de 75°C a 300 °C

Esto produjo materiales de carbonato de magnesio con caracteristicas similares al caso del Ejemplo 1.
Ejemplo 19

Como se describe en el Ejemplo 1 pero con temperaturas mas bajas durante la etapa de solidificacion.

Metanol 120 ml
CO> (gas) 3 & 1 bar (por encima de presion atmosférica)
Temperatura de solidificacion 25°C

Esto produjo materiales amorfos y de area superficial baja.
Ejemplo 20

Como se describe en el Ejemplo 1 pero por debajo de la temperatura de congelacion del metanol.

MgO 84g
Metanol 120 ml
CO: (gas) 3 & 1 bar (por encima de presion atmosférica)

En este caso, no hubo reaccion alguna.
Ejemplo 21

Como se describe en el Ejemplo 1 pero preparado con pentano en lugar de metanol

MgO 84g
Pentano 120 ml
CO: (gas) 3 & 1 bar (por encima de presion atmosférica)

En este caso, no hubo reaccion alguna.
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Ejemplo 22

Como se describe en el Ejemplo 1 pero con adicién de varias cantidades de agua

MgO 8¢

Pentano 120 mi

H20 5-100 ml

CO> (gas) 3 & 1 bar (por encima de presion atmosférica)

En este caso, se formaron fase cristalinas de carbonatos de magnesio. A concentraciones de agua mas elevadas, se
hidrataron los materiales resultantes al tiempo que los materiales formados a concentraciones de agua mas bajas
fueron de naturaleza mas anhidra.

Ejemplo 23

Como se describe en el Ejemplo 1 pero se borboteé CO; a través de la suspensién metabodlica de MgO.
MgO 8¢

Metanol 120 ml

En este caso, no hubo reaccion alguna.

Ejemplo 24

Como se describe en el Ejemplo 1 pero con un 50 por ciento volumétrico de agua.

MgO 84g

Pentano 60 ml

H.O 60 ml

CO> (gas) 3 & 1 bar (por encima de presion atmosférica)

En este caso, se formd nesquehonita cristalina, véase la Figura 29. El material tuvo un area superficial baja y no fue
no poroso y ademas la presencia de 60 ml de agua en 60 ml de metanol no condujo al resultado deseado.

Ejemplo 25

Como se describe en el Ejemplo 1 pero con Mg(OH)2 en lugar de MgO como material de partida.

Mg(OH)2 8¢
Metanol 120 mi
CO: (gas) 1 & 3 bar (por encima de presién atmosférica)

En este caso, no hubo reaccion alguna, ademas el uso de Mg(OH), como material de partida cuando se usaron las
mismas condiciones de reaccion que en el ejemplo 1 no condujo al resultado deseado.

Ejemplo 26

Como se describe en el Ejemplo 1 pero con Mg(OCH)3 en lugar de MgO como material de partida.

Mg(OCH)s 50 ml (10 % en peso de Mg(OCHs)2 en metanol)
CO- (gas) 1 & 3 bar (por encima de presién atmosférica)
Agua 0,87 ml

En este ejemplo, se colocaron metéxido de magnesio y agua en un recipiente de reaccion bajo presion de didxido de
carbono, se ajusto la presion de didxido de carbono en 3 bares por encima de presion atmosférica para las primeras
3 horas y a continuacion se rebajé a 1 bar por encima de presion atmosférica para el tiempo de reaccion restante. La
temperatura se ajusté en 50 °C durante las primeras 3 horas y a continuacién temperatura ambiente durante el
tiempo de reaccion restante. La disolucion en el recipiente de reaccion se volvié amarilla en 1 horas y trascurridas 12
horas se formé un polvo en el recipiente de reaccion, se caracterizé este polvo como metil carbonato de magnesio
basado en el espectro de IR en la figura 32. Ademas, en este ejemplo no se formé carbonato de magnesio y, por
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tanto, usados estas condiciones Mg(OCHzs), no es un material de partida preferido.
Ejemplo 27

Se preparé el material de carbonato de magnesio restante como en el ejemplo especifico usando una temperatura
de secado/calcinacion de 250 °C. En este ejemplo, el material de carbonato de magnesio y el material de zeolita Y
se secaron a 250 °C durante la noche, a continuacién se colocaron ambas muestras en un desecador saturado con
vapor de agua, es decir un 100 % de humedad relativa, a temperatura ambiente durante 18 horas. Tras ello, se
compararon la energia de regeneracion entre las dos muestras usando un instrumento de TGA, mas precisamente
un analizador Termogravimétrico de Mettler Toledo, instrumento modelo TGA/SDTA851e con una temperatura de
aumento de 3 °C/minuto.

Se llevaron a cabo las mediciones bajo flujo de aire. Los resultados se muestran en la figura 33, como se puede
apreciar en la figura a 150 °C el material de carbonato de magnesio de acuerdo con la presente invencién tuvo una
pérdida de un 40 % en peso mas que la Zeolita Y y aproximadamente se requiere una temperatura 65 °C mas
elevada para una retirada completa en el material de Zeolita Y, en comparaciéon con el material de carbonato de
magnesio.

Ejemplo 28

En este ejemplo, se usa el carbonato de magnesio de acuerdo con la presente invencidbn como excipiente
farmacéutico. A modo de ejemplo ilustrativo, se formulé ibuprofeno amorfo usando el carbonato de magnesio de
acuerdo con la presente invencion.

Introduccion al Ejemplo 28

Durante las ultimas décadas, la pobre solubilidad acuosa de los principios activos farmacéuticos (APIs) ha sido uno
de los retos mas desafiantes para la industria farmacéutica. Aproximadamente un 40 % de los farmacos recién
comercializados tienen baja solubilidad y un 80-90 % de los candidatos a farmacos del canal R&D fallan debido a
problemas de solubilidad. Debido a la pobre solubilidad, estos farmacos tienen baja biodisponibilidad y/o una
aparicion lenta de la accion, y esto puede conducir a un efecto terapéutico limitado e insuficiente. Por tanto, se ha
puesto mucho esfuerzo en solucionar esta cuestion usando distintos tipos de estrategias que incluyen formulaciones
salinas, reduccion de tamafo de particula de API, uso de agentes de solubilidad, dispersiones solidas, mezclas co-
molidas y pro-farmacos. No obstante, existen todavia limitaciones practicas de estas técnicas. Por ejemplo, la
formacién de sal se encuentra disponible para los farmacos acidos y basicos, no obstante no es viable para los
compuestos neutros y puede resultar dificil para la formacién de sales de bases muy débiles y acidos. Incluso si se
pudiera formar una sal estable, la conversiéon de una sal en un acido o base de forma escasamente soluble puede
tener lugar tanto in vito como in vivo; como para la reduccion de tamafo de particula, este método puede conducir a
la formaciéon de cargas estaticas y conducir a dificultades. En este sentido, se ha sugerido la preparacion y
estabilizacion de APl en su estado amorfo. Tipicamente, se usan polimeros organicos tales como polietilen glicol
(PEG) y polivinil pirrolidona (PVP) en dispersiones sdlidas con esta finalidad. No obstante, este enfoque cuenta con
los problemas de estabilidad quimica de los productos y la dificultades en los procesos industriales de fabricacion.
Recientes desarrollos en la ciencia de nanotecnologia han proporcionado nuevo material que se puede usar para
estabilizar los APIs amorfos. Se ha descubierto que las estructuras mesoporosas (poros con un diametro entre 2 y
50 nm) en los materiales tienen la capacidad de evitar de forma eficaz la cristalizacion de las sustancias amorfas.

Sintesis de materiales para el Ejemplo 28

Se obtuvieron 6xido de magnesio (MgO) e ibuprofeno en Sigma-Aldrich, Suecia. Se adquirieron metanol y etanol de
VWR International, Suecia. Se obtuvo CO, de Air Liquide, Suecia. Se usaron todas las sustancias quimicas tal y
como se recibieron.

Se sintetizo el carbonato de magnesio como se muestra a continuacion: se mezclaron 170 g de MgO y 2,5 | de
CH3OH a 500 rpm en un reactor de presion de Ecoclave de 5 | de Blichi. Se presurizé el reactor con 3 bares de CO;
y se llevo a cabo la reaccion a 55 °C. Trascurridos 4 dias, se rebajo la temperatura hasta temperatura ambiente y se
despresurizo el reactor. Se seco el producto a 75 °C en un horno de vacio durante 3 dias y a continuacion se calcind
a 250 °C durante 6 horas. Se llevé a cabo la calcinacion con el fin de garantizar la descomposicion de los
intermedios organicos formados en la reaccion llevada a cabo en el reactor presurizado. Tras esta descomposicion,
se forma carbonato de magnesio.

Procedimiento de carga del farmaco para el Ejemplo 28

Se incorpor6 ibuprofeno en el carbonato de magnesio por medio de un método de inmersion: se disolvieron
203,2 mg de ibuprofeno en 50 ml de etanol y a continuacion se afiadieron 642,7 mg de carbonato de magnesio. Se
colocé la mezcla en un agitador orbital a 100 rpm a temperatura ambiente durante 24 h para permitir la difusion de
ibuprofeno en el interior del carbonato de magnesio. Posteriormente, se seco la suspension en un horno a 70 °C
para evaporar el disolvente que lo que dejé un producto seco que contenia un 24 % en peso de Ibuprofeno.
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Caracterizacion para el Ejemplo 28

Se llevo a cabo un analisis de difraccion de rayos-X en forma de polvo (XRD) con un difractometro D5000 (40 kV, 40
mA, Siemens/Bruker) usando radiacién Cu-Kq (A = 0,154 nm). Se ftrituraron las muestras en un mortero y se
colocaron receptaculos de muestra de silicio con cero fondo antes del analisis.

Se llevaron a cabo estudios de espectroscopia de infra-rojos por transformada de Fourier (FTIR), usando un
espectrometro Bruker FTS 66v/s con un receptaculo de muestra con Reflectancia Total Atenuada (ATR). Se
recogieron todos los espectros FTIR con una resolucién espectral de 4 cm-1, con 50 exploraciones a lo largo del
intervalo de 4.000 a 500 cm™. Se adquirié una exploracion de fondo antes de la exploracion de las muestras.

Anédlisis de sorcion de N»: se obtuvieron isotermas de sorcion de gas usando un ASAP 2020 de Micromeritics,
operado a 77 K. Antes del andlisis, se desgasificaron las muestras a vacio a 338 K durante 12 h antes de la
medicion. Se calcul6 el area superficial especifica (SSA) usando el método de multi-punto Brunauer-Emmett-Teller
(BET) al tiempo que se calcul6 la distribucién de tamafio de poro en base al método de teoria funcional de densidad
(DFT) usando el modelo para N2 a 77 K. Todos estos calculos se llevaron a cabo usando el soporte l6gico ASAP
2020 (Micromeritics).

Se llevo a cabo el analisis gravimétrico térmico (TGA) en un Mettler Toledo, modelo TGA/SDTA851e, bajo flujo de
aire en un recipiente de aliumina |nerte Se calentaron las muestras desde temperatura ambiente hasta 600 °C con
una tasa de calentamiento de 3 K min™

Se llevé a cabo calorimetria diferencial de barrido (DSC) en un instrumento DSC Q2000 de TA Instruments usando
un soporte loégico Exstar. Se pesaron las muestras de 3,5-5,5 mg en cazoletas de Al de 5 mm y se sell6. En primer
lugar se enfriaron las muestras hasta -35°C y posteriormente se calentaron hasta 150°C a una tasa de
calentamlento de 3 K min™. Se calibré el |nstrumento para el punto de fusion y el calor de fusion (Tm[°C] y
AHmM[mMJmg™"] de Indio (156, 6 °C, 28,4 mJ mg™”).

Medicién de Liberacién de Farmaco: se llevé a cabo la liberacién de ibuprofeno en un bafo de disoluciéon de USP-2
(Sotax AT7 Smart, Sotax AG, Suiza) equipado con recipientes de 1000 ml (37 °C, 50 rpm). Se colocaron las
muestras con un contenido de farmaco total de 17,5 mg de ibuprofeno en recipientes que contenian 500 ml de
tampon de fosfato (pH = 6,8). Se llevaron a cabo las mediciones por triplicado en cristales de ibuprofeno puro (IBU) y
en carbonato de magnesio cargado con ibuprofeno (MGCO3-IBU). Se extrajeron alicuotas de 3 ml de cada
recipiente a intervalos reguladores durante 125 minutos y se analizé la concentracion de farmaco en las muestras
liquidas usando espectroscopia de absorbancia UV/vis (1650PC, Shimadzu Corporation, Kioto, Japén).

Ensayo de Estabilidad a Largo Plazo: Se almacen6 una muestra de MGCO3-IBU en un desecador a temperatura
ambiente y 75 % de HR (obtenida con una mezcla acuosa saturada de agua y NaCl) durante 3 meses. A
continuacion, se analizé la muestra con XRD y DSC con el fin de investigar si una atmésfera humeda inducia
cristalizacion del ibuprofeno incorporado. También se almacené carbonato de magnesio sin ibuprofeno en las
mismas condiciones para examinar si la humedad afectaba al material portador.

Resultados del Ejemplo 28

Tras la calcinacion, el carbonato de magnesio estaba en forma de particulas blancas de tamafio milimétrico. Los
picos del patron de XRD obtenido corresponden a MgO sin reaccionar en el producto, mientras que la ausencia de
otros picos reveld que el componente de carbonato de magnesio en el material era amorfo. El componente de
carbonato de magnesio del materlal resultd ewdente a partlr de los espectros de FTIR del material, donde las
bandas de adsorcién a = 850 cm™, = 1100 cm’™ y = 1400 cm” provenian del grupo carbonato. El volumen de poros y
el tamafio medio de poro del carbonato de magnesio, tal y como se obtiene a partir de las isotermas de sorcion de
nitrégeno, se proporcionan en la tabla 3 siguiente.

Tabla 3: Resultados de las caracterizaciones de material antes y después de la carga con ibuprofeno, tal y como se
obtienen a partir de los experimentos de sorcion de Nz. Se obtuvo el area superficial BET como en los ejemplos
anteriores.

Muestra SgeT (M7Q) Vporo (cm/g) Dgy (nm)
Carbonato de magnesio 349 0,833 6,9
MGCO3-IBU 245 0,394 4.9

La distribucién de tamafio de poro obtenida a partir del analisis de sorcion de N se proporciona en la Figura 34. Tras
la introduccién de ibuprofeno en el carbonato de magnesio, se llevd a cabo TGA para investigar el grado de
introduccion en el vehiculo. A partir de estos, resultd evidente que el ibuprofeno libre se descomponia a
aproximadamente 200 °C, mientras que el carbonato de magnesio en el material calcinado antes de la introduccion
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del farmaco se descomponia en MgO y CO, a aproximadamente 370 °C. Para la muestra MGCO3-IBU, se
apreciaron dos regiones distintas de pérdida de peso, la primera relacionada con la descomposicién de ibuprofeno y
la otra relacionada con la descomposicion del carbonato de magnesio. La temperatura de descomposicion del
ibuprofeno incorporado se modificé de 140 °C a aproximadamente 340 °C en comparacion con la sustancia libre. La
aparicion de la descomposicion para el carbonato de magnesio también se desplaz6é hacia temperaturas mas
elevadas en la muestra de MGCO3-IBU, desde aproximadamente 320 °C hasta 350 °C, en comparacién con el
material calcinado y no introducido. A partir de los datos de TGA se puede calcular que el grado de introduccion de
farmaco de ibuprofeno en MGCO3-IBU es de un 24 % en peso, lo que corresponde a la relacién en peso de
carbonato de magnesio/ibuprofeno en la preparacion de la muestra.

FITR para MGCO3-IBU confirmé ademas la incorporacion exitosa de ibuprofeno en el carbonato de magnesio. En
los espectros de absorbancia para MGCO3-IBU, no fue posible observar ninguna banda de absorbancia nueva en
comparacion con el ibuprofeno libre y el carbonato de magnesio vacio. Esto indicé que la adsorcion de ibuprofeno en
los poros del carbonato de magnesio fue de caracter fisico.

A partir de los datos de sorcién de N, se puede apreciar que el diametro medio de poro en la muestra de MGCO3-
IBU se reduce 2 nm, en comparacion con el carbonato de magnesio vacio y que el volumen de poro se reduce en
aproximadamente un 50 %. El cambio hacia poros mas pequefios con respecto al estrechamiento de los poros en el
carbonato de magnesio vacio cuando se rellena el material con ibuprofeno también se aprecia en la distribucion de
tamano de poro de la Figura 34.

El patron de XRD para MGCO3-IBU carece de picos que correspondan a ibuprofeno cristalino, lo cual indica la
ausencia de cristalinidad del farmaco incorporado. Los Unicos picos visibles en el patron de XRD de MGCO3-IBU
provienen del MgO del material. La ausencia de cristalinidad del ibuprofeno en la muestra de MGCO3-IBU resultd
ademas evidente a partir de las curvas de DSC. El episodio endotérmico observado en estas curvas a 78 °C para el
ibuprofeno cristalino y libre corresponde a la fusion de la estructura cristalina. La ausencia completa de episodio
endotérmico a la misma temperatura para la muestra de MGCO3-IBU confirmé que el ibuprofeno incorporado no se
encontraba presente en un estado cristalino dentro de los poros. No fue posible detectar picos correspondientes a
ningun evento endo- o exotérmico en la exploracion por DSC entre -35 °C y 150 °C para la muestra de MGCO3-IBU.
Los datos de XRD y DSC muestran que el carbonato de magnesio de acuerdo con la invencion evita la cristalizacion
del ibuprofeno incorporado.

El perfil de disolucién del ibuprofeno libre e ibuprofeno formulado con el carbonato de magnesio se puede apreciar
en la figura 35. La tasa de disolucion del ibuprofeno amorfo formulado con carbonato de magnesio de acuerdo con la
presente invencién es mas rapida en comparacion con la sustancia libre. La tasa de disolucion para el ibuprofeno
libre es de aproximadamente tres veces mas rapida durante los primeros 5 minutos en comparacioén con la sustancia
libre y aproximadamente un 50 % del ibuprofeno se disuelve y se libera del vehiculo en 12 minutos, mientras que la
sustancia tarda aproximadamente 30 minutos en disolverse al mismo nivel. La aparente solubilidad del ibuprofeno
amorfo formulado con carbonato de magnesio de acuerdo con la presente invencion es mas elevada en
comparacion con la sustancia libre.

En el ensayo de estabilidad, no se pudieron detectar sefiales de cristalizacion de ibuprofeno formulado con el
carbonato de magnesio con XRD y DSC, una vez que la muestra se habia almacenado a un 75 % de HR durante
tres meses a temperatura ambiente. No se detect6 ninguna sefial de cristalizacién del componente de carbonato de
magnesio amorfo en la formulacién cuando se expuso a la atmésfera hiumeda.

Como se aprecia por parte de la persona experta, el ibuprofeno de farmaco deberia considerarse como ejemplo no
limitante del uso de carbonato de magnesio de acuerdo con la presente invencidon, como excipiente cosmético o
farmacéutico en combinacién con una sustancia activa. En el caso de que la sustancia activa sea amorfa, la
cristalizacion de la sustancia puede evitarse parcial o completamente por medio de carbonato de magnesio, lo cual
conduce a una disoluciéon mas rapida y/o mayor solubilidad de la sustancia. No solo cabe esperar que el carbonato
de magnesio de la presente invencion actue como mejorador de solubilidad cuando se usa como excipiente sino que
también, por ejemplo, como modificador de pH, diluyente de capsulas y comprimidos, adsorbente, agente anti-
apelmazamiento y agente de flujo libre.

Ejemplo 29

Se prepar6 el material de carbonato de magnesio como en el ejemplo especifico descrito anteriormente, con la
modificacion de que se redujo el primer tiempo de secado de 3 a 2 dias. Trascurridos 3 meses de almacenamiento a
70 C, el material se secd/calcind usando una temperatura de 300 °C. La capacidad de sorcién de agua del carbonato
de magnesio calcinado de acuerdo con la invenciéon se determind de la misma forma que se ha descrito en el
ejemplo 1 con referencias a la Figura 5. El resultado del material calcinado se ilustra en la Figura 36. Las mediciones
muestran que el carbonato de magnesio amorfo de acuerdo con la presente invencion tras la calcinacion adsorbe
mas de 0,6 mmoles de agua/g de material e incluso mas de 0,7 mmoles de agua/g de material a un valor de HR de
un 3 % a temperatura ambiente. A un valor de HR de un 10 % a temperatura ambiente, el carbonato de magnesio
amorfo adsorbe mas de 1,5 mmoles de agua/g de material e incluso mas de 1,7 mmoles de agua/g de material. A un
valor de HR de un 90 % a temperatura ambiente, el carbonato de magnesio amorfo adsorbe mas de 15 mmoles de
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agua/g de material e incluso mas de 20 mmoles de agua/g de material.

Aunque la presente invencién se ha descrito en conexién con las realizaciones preferidas de la misma, se apreciara
por parte de los expertos en la técnica que se puede llevar a cabo adiciones, eliminaciones, modificaciones y
sustituciones, no especificamente descritas, sin a apartarse del alcance de la invencién como se define en las
reivindicaciones adjuntas.
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REIVINDICACIONES

1.- Un carbonato de magnesio, en el que el carbonato de magnesio es amorfo por rayos-X, y en el que el carbonato
de magnesio se caracteriza por un volumen de poro acumulado con un diametro |nfer|or a 10 nm de al menos 0,018
cm®/g, preferentemente de al menos 0,4 cm®g, mas preferentemente al menos 0,8 cm?/g.

2.- El carbonato de magnesio de la reivindicacién 1, en el que el carbonato de magnesio se caracterlza por un area
superficial especifica BET obtenlda a partlr de isotermas de sorciéon de N, de entre 60 m /g 1500 m /g,
preferentemente entre 100 m%g y 1500 m?%/g, mas preferentemente entre 240 m%g y 1500 m?g, y lo mas
preferentemente entre 600 m%g y 1500 m?/g.

3.- El carbonato de magnesio de cualquiera de Ias re|V|nd|caC|ones 10 2, en el que el volumen de poro acumulado
con didmetro inferior a 10 nm esta entre 0,018 cm®g y 3,0 cm®/g, preferentemente entre 0,018 cm®gy 1,5 cm*/g.

4.- El carbonato de magnesio de la reivindicacion 1, en el que el carbonato de magnesio se caracteriza por adsorber
mas de 0,3 mmoles de agua/g de material a un valor de HR de un 3 % a temperatura ambiente, preferentemente
adsorber mas de 0,6 mmoles de agua/g de material a un valor de HR de un 10 % a temperatura ambiente, mas
preferentemente adsorber mas de 14 mmoles de agua/g de material a un valor de HR de un 90 % a temperatura
ambiente.

5.- Un desecante que comprende el carbonato de magnesio tal y como en cualquiera de las reivindicaciones
anteriores.

6.- Un polvo o una pella o una pelicula que comprende el carbonato de magnesio tal y como en cualquiera de las
reivindicaciones anteriores.

7.- Un aditivo para un alimento, sustancia quimica, producto cosmético o farmacéutico que comprende el carbonato
de magnesio tal y como en cualquiera de las reivindicaciones anteriores.

8.- Un excipiente en un producto cosmético o farmacéutico que comprende el carbonato de magnesio tal y como en
cualquiera de las reivindicaciones anteriores.

9.- Un método para producir carbonato de magnesio, comprendiendo el método

hacer reaccionar MgO con un alcohol en atmosfera de COo,

en el que la presién esta por encima de presion atmosférica, y

en el que la temperatura esta entre 40 °C y una temperatura de ebullicion del alcohol.
10.- El método de la reivindicacion 9, en el que la presion es de 1 a 3 bares por encima de presion atmosférica.
11.- Un método para producir carbonato de magnesio, comprendiendo el método las etapas de:

mezclar MgO vy un liquido que contiene alcohol en un reactor, para formar al menos un intermedio basado
en Mg que puede interaccionar con COg;

formar un producto intermedio carbonatado haciendo reaccionar el menos un intermedio basado en Mg con
CO., en el que el intermedio carbonatado es un liquido o un gel; y

transformar el producto intermedio carbonatado de gel o liquido en carbonato de magnesio por medio de
secado,

en el que el carbonato de magnesio es amorfo por rayos-X, y se caracterlza gor un volumen de poros
acumulado con un dlametro inferior a 10 nm que esta entre 0,018 cm®/g y 3,0 cm>/g, preferentemente entre
0,018 cm*/g y 1,5 cm%g, y en el que el carbonato de magne3|o se caracteriza por un area superf|0|al
especifica BET obtenida a partlr de |sotermas de sorcion de N, de entre 60 m?g Y, 1500 m/g,
preferentemente entre 100 m%g y 1500 m %9, mas preferentemente entre 240 m%g y 1500 m%g, y lo mas
preferentemente entre 600 m%g y 1500 m?/g,

en el que el CO; que reacciona con al menos un intermedio basado en Mg esta a una presion de 1 a 12
bares, y una temperatura que varia desde la temperatura de congelacion a la temperatura de ebullicion del
liquido,

en el que la mezcla se lleva a cabo a una temperatura de entre 40 °C y una temperatura de ebullicion del
liquido que contiene alcohol, y

en el que el secado se lleva a cabo a una temperatura por debajo de 350 °C, preferentemente a una
temperatura de entre 60 °C y 300 °C.
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12. El método de la reivindicacion 11, en el que la formacién del producto intermedio carbonatado se lleva a cabo a
una temperatura por debajo de 50 °C y una presion por encima de presion atmosférica.

13. El método de la reivindicaciéon 11, en el que la presiéon es menor de 5 bares por encima de presion atmosférica.

14. Un método de control del contenido de humedad en un volumen de un material, que comprende exponer el
volumen al carbonato de magnesio como en cualquiera de las reivindicaciones 1 a 4.

36



Sefial de Raman (a.u.)

Intensidad (cps)

ES 2673854 T3

20 40 60

20(grados)

Figura 1.

400 800 1200
Numero de onda (cm')

Figura 2.

37

1600



Porcentaje en peso

ES 2673854 T3

1004
804
60-
40 T T T T
0 200 400 600
Temperatura (°C)
Figura 3.
dTGA/DTA
&)
S
e
=]
6 —a— 72 horas
ﬂ-! e | Semana
2z s 2 SEMANAS
=
o |\ e 4 scmanas
] cemnemee 11 SEMANAS
—— 13 semanas

1 1 1 1 1 1 |
0O 100 200 300 400 500 600 700
Temperatura (°C)

Figura 4.

38



Cantidad adsorbida (mmol/g)

Calidad adsorbida {cm’g, STP}

e
2]
i

-
B
2

ow
3

w

]

o
:

200 4

100 4

ES 2673854 T3

~—[psalita
e A arosil
&@ggﬂ‘@ts\mﬂ%\ %Hsﬁ

" AN
e -
R AR *
SR

Humedad relativa (%)

Figura 5.

o

10,0 0.3 0,6 0,9
Presion Relativa  P/P )

Figura 6.

39



(cmlg)

Volumen de poro incremental

ES 2673854 T3

120+
a':\
2"} 100 4
£ 804
o §
< 60-
el
S
=z 404
E:
2 20
)
S
0.0 02 04 06 08 10
Presion relativa (P /Py
Figura 7.
e VOlumen de poro acumulado 0,5
0.04 | ==m= Volumen de poro incremental
‘7‘C{_D,_D._T_w_w‘ﬁmxw_uﬁ'rc:rcxcxw_wrm 1 O, 4
0,03 L ;
’ j?’ 103
0,02 ;
> 7 + 0,2
{
0,01 L S 0,1
0,00 | ’; + 00
1 10 100
Anchura de poro (nm)
Figura 8.

40

Volumen de poro acumulado (cm3/g)



Intensidad (cps)

Transmitancia (%)

ES 2673854 T3

—— |'le (adsorbida)

—o0=— [Fondo

Energia de enlace (eV)

Figura 9.

['W

0O 1000 2000 3000 4000 5000

Numero de onda '(cm'1)

Figura 10.

41



ES 2673854 T3

—e—MgCO,

—o—Fondo

Intensidad (cps)

Energia de enlace (eV)

Figura 11.

Figura 12,

42



Volumen de poro incremental :cmalg)

ES 2673854 T3

700 -

{em’ig, STPY

Cantidad adsorbida

600-
500-
400+
300
200
100 |
’ ‘ 8 10

0.0
Presion relativa PIP,

Figura 13.

——o— Volumen de poro incremental (cms[g)
—"= Volumen de poro acumulado (cm /9)

0,16 - —
0,12
0,08 -
0,04
0,00 gusieemmmmmsmny S —

el

)

o

Volumen de poro acumulado (cm3/g)

1 10 100

Diametro de poro (nm)

Figura 14.

43



ES 2673854 T3

Figura 15.

00

1

8

4
Humedad Relat

0

Y i i i T o
o oo “w <t o~ =

¥

(3/10unwr) ep1qrospe pepnue)

(%)

va

Figura 16

44



0,003

0,002

0,001

3

Volumen de poro incremental (cmslg)

0,000 |

ES 2673854 T3

=—&=—Volumen de poro incremental

Presion relativa (P, /P)

Figura 18.

45

sesidws Yolumen de poro acumulado RN, - | 0’04
" (0,03
L 0,02
.0‘““\!.\1\. 10,01
§ 0
i * o,
\ ®secscee
-10,00
T T
10 100
Diametro de poro (nm)
Figura 17.
& 40
o
2
g 304
o]
=t
)
g 20
5
[~
E
2 10
=
<
U T T T T T
0.0 0,2 04 006 0,8 1,0

(cm’lg)

Volumen de poro acumulado



__ 0,06 -
£
e
o
— 0,04
2
[}
£
<4
S
£
© 0,02 -
=]
o
O
)
==
L]
g
Z 0,00 -
>
3,0
2,5
2,0 |
=
% 1,5 |
L
=W
1,0
0,5

ES 2673854 T3

—®— Volumen de poro incremental -
“— Volumen de poro acumulade

1 0

Diametro de poro (nm)

100

Figura 19.

0 200 400 600 800 10001200 1400 1600 1800
Tiempo (horas)

Figura 20.

46

1,6

1,2

0,8

2

0,4

0,0

2

(cm¥g)

Volumen de poro acumulado



(cm’/g)

Volumen de poro incremental

0,10

1

0,02

2

0,00

Volumen de poro incremental N 3/9)

ES 2673854 T3

—s—Volumen de poro incremental
——o—Volumen de poro acumulado

L 0.8

2

-0,4

0,0

R T — b
1 10 100
Diametro de poro (nm)

Figura 21.

—a— Volumen de poro incremental
—o==Volumen de poro acumulado

1 10 100

Diametro de poro (nm)

Figura 22.

47

I
T

o

o0

=
=S

T
K=
o

(cm®/g)

Volumen de poro acumulado

(crrg)

Volumen de poro acumulado



(cm’/g)

(cm®g)

Volumen de poro incremental

Volumen de poro incremental

ES 2673854 T3

—"— Volumen de poro incremental
—o— Volumen de poro acumulado ¢cm3

0.15

0,10

0,05

0,00

1 10

Diametro de poro (nm)

Figura 23.

—=—Volumen de poro incremental
- —o— Volumen de poro acumulado

100

Diametro de poro (nm)

Figura 24.

48

100

0,6

0,4

0,2

bl

0,0

(cm?/g)

Volumen de poro acumulado

(cm/g)

Volumen de poro acumulado



ES 2673854 T3

o Volumen de poro incremental

@ _ o Volumen de_ poro acumulado 0.6
e
L 0,08 -
=
=
3]
£
5]
5 0,04 .
g
e
o
o,
)
=
=]
g 0,00
% 1 10 100
> Diametro de poro (nm)
Figura 25.
354+
= 3004
58]
ECap 1T
=
=2
209 -‘
3 .
2158 .
S
5 100-
=
o Al
g H.......
o i T

0,0 0,2l 0,4 0,6 0.8

Presion relativa  {F P}

Figura 26.

49

1.0

(cm’g)

Volumen de poro acumulado



Volumen de poro incremental ((‘J‘[‘]slg)

0,08 -

>

0,04

3

=
o
o

(mmol/g)

Cantidad adsorbida

ES 2673854 T3

—u— Volumen de poro incremental
—o— Volumen de poro acumulado

- 0,4

2

10,2

Diametro de poro (rim) -

Figura 27.

0 20 40 60 80 100

Humedad Relativa (%)

Figura 28.

50

0,0

(em/g)

Volumen de poro acumulado



Intensidad (cps)

ES 2673854 T3

0 20

Absorbancia

Numero de onda (cm-1)

40 60
20(grados)

Figura 29.

Figura 30.

51



ES 2673854 T3

= Distribucion de tamaiio de poro
;:3.“

go,O’!O _:_: ~—p— Tal y como se sintetiza
S i e 1 mes ’

‘ %; ...... o3 meses

E j E:i:.‘ 3§ Calcinado
5 v

gqms

Q

g

=

5]

[=1

")

©

=0,000

[}

g
=

c
> Anchura de poro (nm)
Figura 31.

3,

500 100 1500 2000 2500 3060 3500 4000
Numero de onda -~ {eon'}

Figura 32.

52



Cantidad de agua restante (% en peso)

M

43

ES 2673854 T3

3 H 3

- = =ZeolitaY

s Carbonato de magnesio

,“3 b ol Y
100 200 300 400
Temperatura (°C)
Figura 33.
T 1 N ¥ T ¥ T
G 3 ] 18 20

Tamafio de poro (nm)

Figura 34.

53



Cantidad adsorbida (mmol/g, STP)

ES 2673854 T3

100 DiSOII]Ci(’)n a pH 6,8 sstaseassgesssessinans
H i 'i’ M‘"§
BO i e
N:\'"‘uvg‘“ . g R T
e Pt o
fﬁg‘“‘ : SAT
sl AT A ]
FE
7/
’
whi f ;

20

Cantidad disuelta (%)

G 20 40 80 BO 100 120 140

Tiempo (min)

Figura 35.

o ' § i i L
! 20 A &0 B0 T

Humedad Relativa (%)

Figura 36.

54



	Primera Página
	Descripción
	Reivindicaciones
	Dibujos

