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ES 2675232713

DESCRIPCION
Método para producir grafeno con propiedades ajustables mediante un proceso de reduccion térmica multietapa
Campo de la invencion

La presente invencion se refiere al campo de los métodos industriales de preparacion de grafenos y, en particular, a
un nuevo proceso multietapa para preparar grafeno con caracteristicas controladas mediante exfoliacion/reduccién
térmica de éxido de grafito.

Antecedentes de lainvencién

El grafeno y los materiales basados en el grafeno han atraido un gran interés debido a sus fascinantes propiedades
y aplicaciones potenciales (Park S, Ruoff, RS. Nat Nanotechnol 2009; 4: 217-24). La exfoliacién de 6xido de grafito
para producir 6xido de grafeno, seguida de un proceso de reduccion, ofrece un método simple para obtener grafeno
(Marcano DC, Kosynkin DV, Berlin JM, Sinitskii A, Sun Z, Slesarev A, et al. ACS Nano 2010; 4: 4806-14; y Gao X,
Jang J, Nagase S. J Phys Chem C 2010; 114: 832-42). Este método tiene la ventaja de ser facilmente apto para el
cambio de escala y también tiene la capacidad de producir materiales de grafeno con una cantidad ajustable de
oxigeno, dependiendo de las caracteristicas del grafito de partida (Botas C, Alvarez P, Blanco C, Santamaria R,
Granda M, Ares P, et al. Carbon 2012; 50: 275-82) y de las condiciones experimentales tanto de la oxidacion como
de la reduccion (Stankovich S, Dikin DA, Piner RD, Kohlhaas KA, Kleinhammes A, Jia Y, et al. Carbon 2007; 45:
1558-65). Sin embargo, otras propiedades importantes, tales como la superficie especifica, no se pueden ajustar. Se
han considerado varios procesos para la reduccién del 6xido de grafeno. Estos incluyen: i) reduccion quimica con
diferentes reactivos, siendo la hidrazina el mas comun (Menéndez, R. et al. RSC Adv., 2012,2, 9643-9650); ii)
reduccion térmica que puede facilitarse con microondas o realizarse en diferentes atmdsferas (argon, vacio,
hidrégeno, hidrégeno/argén) (Kaniyoor, A, Baby TT, Arockiadoss T, Rajalakshmi N, Ramaprabhu S., J Phys Chem C
2011; 115: 17660-9); iii) reduccion electroquimica (Sundaram RS, Gomez-Navarro C, Balasubramanian K, Burghard
M, Kern K., Adv Mater 2008; 20: 3050-3) y iv) una combinacion de diferentes métodos, tales como reduccion
guimica/recocido térmico o reduccién térmica/hidrogenacion.

En el caso de la reduccion térmica, se deberia tener en cuenta que el proceso es una descomposicién térmica del
oxido de grafeno en la que se libera el oxigeno unido en forma de CO y CO, que son productos de oxidacion del
carbono, y el carbono remanente se reduce. La exfoliacién/reduccion térmica del 6xido de grafito es una alternativa
interesante a la reduccion quimica para la preparacién de materiales de grafeno debido a: i) su simplicidad, dado
que la exfoliacion del 6xido de grafito para producir 6xido de grafeno y su reduccion térmica a grafeno se producen
ambas en una etapa; ii) su sostenibilidad, dado que evita el uso de productos quimicos no ecoldgicos; y iii) su aptitud
para el cambio de escala. Sin embargo, la eficacia con la que se pueden preparar laminas individuales de grafeno
mediante la expansion térmica de oxido de grafito y la calidad de las laminas de grafeno dependen del grado de
oxidacion del grafito y de las condiciones del tratamiento térmico. Uno de los requisitos es desarrollar suficiente
presion durante las etapas de tratamiento térmico (McAllister MJ, Li JL, Adamson DH, Schniepp HC, Abdala AA, Liu
J, et al., Chem Mater 2007; 19: 4396-404).

Existen varios métodos descritos en la bibliografia para producir el tratamiento térmico de los 6xidos de grafito. La
mayoria de ellos se centran en el control del grado de reduccion de los grafenos obtenidos, objetivo principal del
tratamiento. Sin embargo, para determinadas aplicaciones, no solo es un requisito obtener un grado de reduccion
(propiedad esencial), sino también controlar otras propiedades para este grafeno especifico reducido hasta la
temperatura deseada. Este es el caso del area superficial, propiedad esencial en aplicaciones, tales como
dispositivos de almacenamiento de energia (por ejemplo, baterias, condensadores), o las propiedades de
solubilidad, que se deben mejorar para las aplicaciones cataliticas.

La mayoria de los tratamientos descritos en la bibliografia se centran en el calentamiento térmico de la muestra de
grafeno en una sola etapa hasta la temperatura deseada. La mayoria de los ejemplos también sugieren (o incluso
analizan) que, modificando la temperatura final del tratamiento de una sola etapa, se puede controlar el grado de
reduccion del grafeno obtenido. Sin embargo, estos documentos no contienen nada acerca de otras propiedades
importantes (por ejemplo, area superficial BET o cuestiones de procesabilidad). Este es el caso del calentamiento
rapido (en una placa calefactora) hasta una temperatura de 400 °C en una sola etapa, que se ha usado para obtener
cantidades a granel de laminas individuales de grafeno funcionalizado a partir de escamas de 6xido de grafito y que
ha mostrado problemas de procesabilidad (Potts, J, et al. Composites science and technology 74 (2013) 166-172).
Menéndez, R. et al., en Carbon 52 (2013) 476-485 describen la exfoliacion/reduccion térmica de 6xido de grafito a
temperaturas de 127 °C, 300 °C, 400 °C, 600 °C, 700 °C, 800 °C y 1000 °C usando una velocidad de calentamiento
lenta de 5 °C/min con el objetivo de minimizar la distorsién de las laminas. Los autores han observado también que
las velocidades de calentamiento altas de 30 °C/min producian laminas mas arrugadas y hubo una menor
exfoliacion. En términos generales, se informé de una menor superficie BET para esta metodologia. Otro ejemplo es
el calentamiento térmico instantaneo hasta 1050 °C en un tubo cerrado herméticamente (McAllister, M.J. et al.,
chem. Mater. 2007, 19, 4396-4404), en el que se obtuvo grafeno con mayor area superficial BET. Sin embargo, no
se hace ninguna mencién sobre cuestiones de solubilidad.
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En cualquier caso, el uso de una sola etapa no permite ajustar las propiedades de los grafenos obtenidos; una vez
se fija la temperatura final, esto conduce a propiedades fijas (relacién C/O, area superficial BET, cuestiones de
procesabilidad), sin la posibilidad de controlarlas por separado.

En un intento de preparar grafenos con caracteristicas controladas, Zhang et al. (Zhang Y et al. Carbon 54, 2013,
143-148) hicieron uso de un tratamiento térmico secuencial que consistié en una etapa inicial de exfoliacién térmica
a baja temperatura a 700 °C usando una rampa de calentamiento rapida (con una velocidad de calentamiento de
100 °C/min), seguida de un segundo tratamiento térmico en el que las laminas de 6xido de grafeno reducido se
recuecen a 1500 °C y presiones uniaxiales de 40 MPa durante 5 min al vacio. Los grafenos obtenidos muestran una
pequefia cantidad de oxigeno residual (no se detecté ningun pico D en el espectro Raman). Este grafeno es
inadecuado para baterias y otros dispositivos, en los que es beneficiosa la presencia de una determinada cantidad
de grupos funcionales oxigenados y, ademas, en los que también es un requisito una mayor area superficial de las
muestras reducidas y una procesabilidad adecuada (propiedades de suspension en determinados disolventes).

El documento US 2011/0157772 se refiere a un proceso para preparar grafeno modificado mediante la inclusién de
espaciadores en su estructura. Este desvela un proceso en el que un material grafitico (fibras) se calienta en un
horno precalentado a una temperatura de 600 °C durante 30 segundos y, posteriormente, a 1.100 °C durante 20
minutos.

Angela D. Lueking et al. en Carbon, 2005 (vol. 109), paginas 12710-12717 desvela un proceso que comprende
calentar rapidamente 6xido de grafito a 700 °C durante dos minutos y, después, calentar a 1.000 °C durante 36 h.

Zhang Chen et al. en Carbon, 2013 (vol. 62), paginas 11-24 analiza, entre otras cosas, los procesos para exfoliar
oxido de grafito a una temperatura baja en alto contenido de vacio.

Por lo tanto, existe la necesidad de proporcionar materiales grafénicos alternativos y mejorados.
Sumario de lainvencién

Los presentes inventores han descubierto, sorprendentemente, que ahora es posible preparar grafeno reducido
térmicamente de forma controlada mediante un nuevo proceso sintético. El grafeno resultante presenta no solo una
porcion residual controlada de grupos funcionales oxigenados (consecuencia directa de la temperatura final
seleccionada en el tratamiento), sino también un area superficial controlada, que también esta relacionada con su
volumen.

Ademas, los grafenos obtenidos mediante el proceso de la invenciébn muestran una capacidad sorprendentemente
alta de dispersarse en disolventes y tienen, por lo tanto, una excelente procesabilidad.

Entre otras propiedades, los grafenos obtenidos también muestran muy buena reconstruccion de la estructura de
carbono con la temperatura, lo que les hace muy adecuados para aplicaciones diversas, como en baterias.

Por lo tanto, en un aspecto la invencion se refiere a un nuevo proceso multietapa para la preparacion de grafeno que
comprende las siguientes etapas:

a) tratamiento térmico instantaneo en atmésfera inerte de un 6xido de grafito a una temperatura hasta 700 °C
suficiente para producir exfoliacion;

b) enfriamiento del material obtenido en la etapa previa por debajo de 90 °C; y

c) calentamiento del material resultante de la etapa previa en atmdsfera inerte a una temperatura que es mayor
que la temperatura de la Etapa a), en la que la velocidad de calentamiento es de entre 1 y 15 °C/min.

Descripcion de los dibujos

Figura 1: imagenes de diferentes muestras de grafeno obtenidas mediante el proceso térmico multietapa de la
invencién (MS) y un proceso de una sola etapa (SS). La Figura la compara el aspecto de MS-GO-C-300/1000
(Ejemplo 1) con el aspecto de la muestra SS-GO-C-1000 (Ejemplo 2). La Figura 1b compara el aspecto de MS-GO-
P-460/700 (Ejemplo 3) con el aspecto de la muestra SS-GO-P-700 (Ejemplo 4) y el de pseudoMS-GO-P-
460ramp/700 (Ejemplo 5). La Figura 1c compara el aspecto de MS-GO-P-300/700 (Ejemplo 6) con el aspecto de
MS-GO-P-400/700 (Ejemplo 7). La Figura 1d compara el aspecto de MS-GO-S-300/1000 (Ejemplo 8) con el aspecto
de la muestra SS-GO-S-1000 (Ejemplo 9).

Figura 2: imagenes de diferentes suspensiones en DMSO de muestras de grafeno obtenidas mediante el proceso
térmico multietapa de la invencion (MS) y un proceso de una sola etapa (SS). La Figura 2a ilustra las suspensiones
en DMSO a t = 0 de SS-GO-C-1000 (vial izquierdo) y MS-GO-C-300/1000 (vial derecho) y las mismas suspensiones
después de 5 min (t = 5). Véanse también los Ejemplos 1y 2. La Figura 2b compara la suspension en DMSO de MS-
GO-P-460/700 (Ejemplo 3) con la suspension en DMSO de la muestra SS-GO-P-700 (Ejemplo 4) y la de pseudoMS-
GO-P-460ramp/700 (Ejemplo 5). La Figura 1c compara la suspensién de MS-GO-P-300/700 (Ejemplo 6) con la
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suspension en DMSO de MS-GO-P-400/700 (Ejemplo 7). La Figura 1d compara la suspension en DMSO de MS-GO-
S-300/1000 (Ejemplo 8) con la suspension en DMSO de la muestra SS-GO-S-1000 (Ejemplo 9).

Figura 3: isoterma de adsorcion de nitrégeno de MS-GO-C-300/1000 y SS-GO-C-1000. Véanse también los
Ejemplos 1y 2.

Figura 4: muestra una realizacion de un reactor de la presente invencién, para llevar a cabo la Etapa a) de
tratamiento térmico instantaneo de 6xido de grafito.

Descripcion de lainvencion

En la presente invencién, los grafenos se marcan de acuerdo con la nomenclatura Y-GO-X-T, en la que Y es SS
(una sola etapa) o MS (multiples etapas), GO indica Oxido de Grafito. X indica el origen del grafito, en el que S indica
“sintético”, C indica “comercial”, CC indica “coque de combustion” y P es “coque de petréleo”. T indica la temperatura
a la que se obtiene el grafeno. En cuanto a los grafenos de una sola etapa (SS), solo se indica una temperatura 'y en
cuanto a los procesos multietapa (MS) se indica una primera temperatura que corresponde a la primera temperatura
de calentamiento, seguido de “/”, y la segunda temperatura de calentamiento.

De acuerdo con una realizacién particular, el proceso para la preparacion de grafeno comprende ademas una etapa
de enfriamiento a’), entre las Etapas a) y b). En otra realizacion particular, el proceso para la preparacién de grafeno
de la presente invencion comprende:

a) tratamiento térmico instantdneo de un Oxido de grafito a una temperatura comprendida entre 90 °C y hasta
700 °C suficiente para producir exfoliacion y en atmoésfera inerte;

b) enfriamiento del material obtenido en la etapa previa a una temperatura por debajo de 40 °C; y

c) calentamiento del material obtenido la etapa previa por encima de 700 °C y hasta 3000 °C en atmosfera inerte
a una velocidad de calentamiento de entre 2 y 10 °C/min.

La Etapa b) de enfriamiento del 6xido de grafeno se lleva a cabo a una temperatura inferior a la temperatura
alcanzada en la Etapa a) previa. La temperatura de enfriamiento puede variar, siendo siempre inferior a 90 °C.
Habitualmente, el enfriamiento se puede realizar bajando hasta la temperatura ambiente. En la presente invencion,
temperatura ambiente se refiere a una temperatura habitualmente inferior a 40 °C, por ejemplo, entre 10 °C y 30 °C.

En la presente invencion, se entiende que la expresion “tratamiento térmico instantaneo” es un tratamiento en el que
la muestra se pone en contacto con un sistema precalentado a la temperatura indicada. Por ejemplo, si se trata en
un horno, el tratamiento térmico instantaneo de acuerdo con la presente invencion comprende calentar el volumen
total del horno hasta la temperatura indicada y, a continuacion, introducir la muestra de modo que quede expuesta
repentinamente a tal temperatura.

De acuerdo con una realizacién particular, el tratamiento térmico instantaneo se lleva a cabo a una temperatura
mayor de 90 °C, preferentemente mayor de 120 °C. Habitualmente, la exfoliacion no tiene lugar de forma lineal con
la temperatura, sino que existe habitualmente una temperatura critica (“temperatura de explosiéon”) a la que se
liberan repentinamente los gases formados por la descomposicién del 6xido de grafito, dando como resultado la
mayor parte de la exfoliacion del material. Los diferentes Oxidos de grafito tienen diferentes temperaturas de
explosion que los expertos en la materia pueden determinar. A medida que la temperatura del tratamiento térmico
instantaneo aumenta con respecto a la temperatura de explosién, se obtiene normalmente un grafeno con mayores
valores BET. Por lo tanto, el proceso de la invencion puede conducir a voluntad a grafenos con altos valores BET y
baja reduccion, asi como a grafenos con bajos valores BET y alta reduccidén, mientras que proporciona al mismo
tiempo una estabilidad de las dispersiones de los mismos y una procesabilidad excelentes. En otra realizacion
particular, el tratamiento térmico instantaneo se lleva a cabo a una temperatura mayor de 300 °C, mas
particularmente mayor de 450 °C. En una realizacion particular, el tratamiento térmico instantaneo se lleva a cabo a
460 °C. En otra realizacion particular adicional, la temperatura de la Etapa a) se fija entre 100 y 700 °C,
particularmente, entre 300 y 600 °C. En otra realizacion particular, la temperatura de la Etapa a) se fija entre 100 y
250 °C.

De acuerdo con una realizacion particular, el tratamiento térmico instantdneo puede tener lugar en un reactor
disefiado especialmente como el que se ilustra en la Figura 4. Este reactor es parte de un dispositivo para llevar a
cabo el proceso de la invencién que constituye un aspecto adicional de la invencion. Como se explica
posteriormente, este esta especialmente adaptado para realizar la Etapa a) de la presente invencion. En un aspecto
adicional, la invencion se refiere a un dispositivo que comprende un reactor especialmente disefiado para llevar a
cabo el tratamiento térmico instantaneo del 6xido de grafito. El reactor de acuerdo con una realizacién particular se
representa en la Figura 4, en la que el reactor comprende una entrada (1), y una valvula de entrada (8), un volumen
precalentado (2), que comprende un horno (3) y una valvula de descarga (4), medios de calentamiento (5), una
entrada de gas (6) y una salida de gas (7).
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Este reactor permite llevar a cabo la Etapa a) del proceso de la invencion, la exfoliacion de 6xido de grafito en 6xido
de grafeno, de forma semicontinua.

De acuerdo con una realizacion, dicho reactor comprende una entrada (1) adecuada para la adicién de 6éxido de
grafito, estando separada dicha entrada (1) de un volumen precalentado (2), que comprende un horno (3) conectado
a una valvula de descarga (4), mediante una véalvula de entrada (8), y

en el que dicho volumen calentado (2) estda conectado a una entrada de gas (6) y a una salida de gas (7), y en
contacto con medios de calentamiento (5), estando conectada dicha valvula de descarga (4) a medios de descarga
(9) [no se muestran] en los que se recupera el material exfoliado y, opcionalmente, se deja enfriar. El reactor esta en
atmosfera inerte con el fin de evitar la quema no deseada.

El 6xido de grafeno se introduce en la entrada (1) del reactor y, a través de la valvula de entrada (8), alcanza el
volumen precalentado (2) en el que tiene lugar la exfoliacion térmica instantanea. Los inventores han observado que,
para conseguir una exfoliacion adecuada, es importante introducir el éxido de grafito en un area precalentada, de
modo que el 6xido de grafito se someta repentinamente a una temperatura de hasta 700 °C. Ademas, la relacién
entre la masa (gramos) de 6xido de grafeno introducido en el reactor y el volumen (cm®) del volumen precalentado
(2) se puede controlar ventajosamente. El volumen precalentado (2) se precalienta mediante medios convencionales
en el horno (3). La naturaleza de dichos medios de calentamiento no es critica e implica habitualmente un sistema
de calentamiento eléctrico. Después de la exfoliacion, el éxido de grafeno se descarga a través de una valvula de
descarga (4) listo para someterse a las Etapas b) y C). Los tiempos de residencia en el reactor son, habitualmente,
entre aproximadamente 2 y aproximadamente 10 minutos, dependiendo de la temperatura aplicada, en particular, de
aproximadamente 5 min.

De acuerdo con una realizacion particular, la Etapa c) se lleva a cabo a una temperatura comprendida entre 800 °C y
2800 °C, mas particularmente entre 900 °C y 2500 °C, incluso mas particularmente entre 1000 °C y 2000 °C. En una
realizacion adicional, la temperatura de la Etapa c) se lleva a cabo a una temperatura comprendida entre 400 °C y
1200 °C, mas particularmente entre 450 °C y 1050 °C, mas particularmente entre 500 °C y 1000 °C e incluso mas
particularmente entre 600 °C y 1000 °C. Esta etapa se puede llevar a cabo en un horno de grafito con velocidades
de calentamiento que pueden variar entre 1 y 15 °C/min, més particularmente entre 2 y 10 °C/min, por ejemplo,
3 °C/min, 4 °C/min, 5 °C/min, 6 °C/min o 7 °C/min.

El proceso de la invencion se lleva a cabo en una atmoésfera inerte que se puede conseguir por introduccién de
cualquier gas inerte como N2, Ne, Ar, etc. En una realizacion particular, la Etapa a) se lleva a cabo en atmdsfera de
N2, que fluye entre 50 y 300 mil/min, y la Etapa c) se lleva a cabo en una atmosfera de Ar, que fluye entre 2 'y 4 I/min.

De acuerdo con una realizacion particular, la relacion entre el volumen precalentado y el 6xido de grafito afiadido
esta comprendida entre 20-100 cm3/g. Tales intervalos particulares proporcionan la masa de 6xido de grafito dentro
del volumen precalentado con espacio suficiente para garantizar la exfoliacion 6ptima del éxido de grafito,
minimizando el riesgo de un apilamiento excesivo del 6xido de grafeno resultante.

En principio, se puede usar cualquier 6xido de grafito como material de partida en el proceso de la invencion. De
acuerdo con una realizacion preferida, el 6xido de grafito se prepara a partir de grafito por oxidacion. La oxidacion se
puede llevar a cabo mediante cualquiera de los métodos bien conocidos en la técnica como el método de Hummers
(Hummers WS, Offeman RE. Preparation of graphitic oxide. Journal of the American Chemical Society 1958; 80:
1339-40) o un método de Hummers modificado. También se puede preparar mediante otras metodologias, tales
como el método Brodie (Brodie BC. Sur le poids atomique du graphite. Annales de chimie et de physique 1860; 59:
466-72), el método Staudenmaier (L. Staudenmaier, Ber. Dtsch. Chem. Ges., 1898, 31, 1481) u oxidacion suave de
grafito con diferentes reactivos (H.O», etc.) (Solicitud de Patente de Estados Unidos 20090028777). En una
realizacion preferida, el 6xido de grafito se prepara mediante el método de Hummers o cualquier método de
Hummers modificado, como se ilustra en los Ejemplos.

A su vez, el grafito puede ser grafito natural o sintético. En una realizacion particular, el grafito usado como material
de partida es grafito comercial, grafito petroquimico o grafito semisintético. El grafito sintético se puede obtener, por
ejemplo, por grafitizacién de precursores carbonaceos grafitizables carboquimicos, petroquimicos o sintéticos, tales
como coque, brea o compuestos aromaticos polimerizados. De acuerdo con una realizacion preferida, el grafito se
obtiene por grafitizacién a partir de coque.

Se ha caracterizado el grafeno de la invencién mediante diferentes métodos, como sigue a continuacion:

Andlisis elemental:

Los contenidos de carbono, hidrégeno, azufre y nitrégeno de las muestras se determinaron con un microanalizador
LECO-CHNS-932. El contenido de oxigeno se obtuvo directamente usando un horno LECO-VTF-900 acoplado al
microanalizador. El préximo analisis se llevé a cabo siguiendo el Método de Ensayo de la Norma ASTM D3174-04.
Todos los andlisis se realizaron usando 1 mg de muestra molida y tamizada hasta < 0,2 mm. Los resultados se
indicaron como la media de los valores de cuatro determinaciones. En todos los casos, se encontré que la
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desviacion tipica era el < 0,5% del valor absoluto. Los resultados varian dentro de determinados intervalos,
dependiendo de hechos, tales como el tipo de 6xido de grafito usado, el tipo de grafito, las condiciones de reaccion
para la preparacion del éxido de grafito y las temperaturas de tratamiento térmico.

Superficie BET: las caracteristicas texturales de las diferentes muestras se analizaron usando adsorciéon de N; a
77 K. Estos andlisis se realizaron en un equipo Micromeritics ASAP 2020. Las mediciones se llevaron a cabo
siguiendo la norma ASTM D-6556 con una modificacion: antes de los experimentos, las muestras se desgasificaron
a 350 °C durante 10 h al vacio (presion inferior a 107 Pa), usando aproximadamente 100 mg de muestra en cada
experimento. El area superficial aparente se determiné a partir de la isoterma de absorcién de N, usando la ecuacion
de BET. Se ha determinado que el area superficial aumentada del grafeno obtenido mediante el proceso de la
invencion es al menos 100 m2/g, preferentemente 200 m2/g, mas preferentemente 300 m2/g, incluso mas
preferentemente 400 m2/g y lo mas preferentemente 500 m2/g.

Estabilidad de dispersién de los grafenos en disolvente: la estabilidad de las dispersiones de diferentes grafenos se
evalud dispersando 10 mg del grafeno en 10 ml de DMSO a temperatura ambiente y 1 atm. Después de introducirse
en ultrasonidos durante 15 min, la suspension se mantuvo a temperatura ambiente y se evalu6 cualitativamente la
presencia de precipitado. Se considero que el grafeno correspondiente formaba dispersiones estables si después de
5 minutos no se observaba ninguna precipitacion apreciable.

Volumen de muestra obtenido: con el fin de comparar el volumen ocupado por una determinada cantidad de grafeno,
en la Figura 1 se muestran imagenes digitales del volumen ocupado por 22,5 gramos de los grafenos obtenidos.

El grafeno de la invencion presenta, entre otras caracteristicas, un area superficial controlada, principalmente como
factor de la temperatura de la etapa inicial de pirdlisis instantdnea, mientras que la etapa posterior en rampa hasta la
temperatura final requerida para obtener la reduccion deseada aumenta el area superficial, pero no de forma
considerable. Como consecuencia del control del area superficial, también se establecen parametros como el
volumen que ocupa la muestra o la posibilidad de dispersar la muestra en determinados disolventes. Estos
parametros (y su control) son cruciales para diversas aplicaciones, tales como baterias.

Ademas, los grafenos obtenibles mediante el proceso de la invencion pueden formar dispersiones muy estables en
disolventes vy, por lo tanto, proporcionar una procesabilidad mejorada en comparacion con otros grafenos descritos
en la bibliografia. Esta es una caracteristica muy importante para la preparacion de pastas de grafeno y para formar
mezclas homogéneas con otros componentes, tales como polimeros, con el fin de proporcionar materiales con
propiedades mejoradas, un area tecnolégica de importancia clave en la actualidad.

Por ejemplo, tal procesabilidad puede proporcionar mezclas mejoradas con espinelas y otras cargas con el fin de
preparar materiales mejorados y mas homogéneos destinados a almacenar energia (por ejemplo, baterias,
supercondensadores). Los siguientes ejemplos no son limitantes y son meramente representativos de diversos
aspectos de la invencién.

Ejemplos

La presente invencion se entenderd mejor a partir de los siguientes ejemplos y, mas especificamente, comparando
la caracterizacion de las muestras producidas mediante las realizaciones preferidas (pero no limitantes) del
procedimiento multietapa desarrollado en el presente documento (Ejemplos 1, 3, 6, 7 y 8) y las que resultan de la
caracterizacion del mismo conjunto de muestras por tratamiento térmico hasta la misma temperatura final, pero por
medio de procedimientos convencionales descritos en el estado de la técnica y reproducidos en el presente
documento (Ejemplos 2, 4,5y 9).

Ejemplo 1 (de acuerdo con la invencion): preparacién de grafeno a partir de grafito comercial con un primer
tratamiento térmico instantaneo a 300 °C y un segundo tratamiento térmico a 1000 °C (MS-GO-C-300/1000)

Se preparé MS-G0O-300/1000 usando como material de partida un 6xido de grafito (GO-C) preparado a partir de un
grafito comercial usando el método de Hummers modificado que se describe a continuacion.

Preparaciéon de 6xido de grafito

Este método hace uso de los reactivos de Hummers con cantidades adicionales de NaNO3; y KMnO,4. Se afiadio
H»SO4 concentrado (360 ml) a una mezcla de grafito (7,5 g) y NaNOs (7,5 g) y la mezcla se enfrié a 0 °C mediante
un bafio de hielo. Se afiadié lentamente KMnO4 (45 g) en pequefias dosis para mantener la temperatura de reaccion
por debajo de 20 °C. La solucién se calenté hasta 35°C y se agitdé durante 3 h, momento en el que se afiadid
lentamente H>O- al 3 % (1,5 ), dando lugar a un efecto exotérmico pronunciado hasta 98 °C. La mezcla de reaccién
se agitd durante 30 min y, finalmente, la mezcla se centrifugd (3700 rpm durante 30 min), retirdndose el
sobrenadante por decantacion. A continuacion, el material sélido remanente se lavé con 600 ml de agua y se
centrifugdé de nuevo, repitiéndose este proceso hasta que el pH fue neutro.
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Preparacién de MS-GO-C-300/1000

En una primera etafa de tratamiento térmico instantaneo, se introdujeron 0,3 g de GO-C en un horno que tenia un
volumen de 25 cm® calentado previamente a 300 °C en atmésfera de Nz (100 ml min'l). A continuacion, se dejo
enfriar la muestra a temperatura ambiente. En una segunda etapa de tratamiento térmico, la muestra obtenida
previamente se introdujo en un horno y se calent6 hasta 1000 °C en atmoésfera de Ar (3 | min‘l) con una velocidad de
calentamiento de 5°C min™ hasta 700 °C, manteniéndose la muestra a esta temperatura durante 1 h. La muestra
obtenida de ese modo se marcé como MS-GO-C-300/1000.

Caracterizacion de MS-GO-C-300/1000

La muestra obtenida presenta un aspecto esponjoso (Figura 1a, derecha). La suspension de MS-GO-C-300/1000 en
DMSO es homogénea y estable después de 5 min (Figura 2, muestra de la derecha en ambas imagenes). El area
superficial SBET calculada para esta muestra fue =430 ng'1 (Tabla 1). La relaciébn C/O, calculada por analisis
elemental, es 130 (Tabla 1), dentro del intervalo de las muestras tratadas térmicamente a 1000 °C, pero con una
SBET muy elevada y excelente estabilidad en dispersion.

Ejemplo 2 (comparativo): preparacion de grafeno a partir de grafito comercial mediante un tratamiento
térmico de una sola etapa a 1000 °C con una velocidad de calentamiento de 5 °C/min (SS-GO-C-1000)

Preparacion de SS-GO-C-1000

Se prepard SS-GO-C-1000 usando como material de partida el 6xido de grafito (GO-C) preparado en el Ejemplo 1.
El GO se tratd térmicamente en un horno y se calenté hasta 1000 °C en atmésfera de Ar (31 min™) con una
velocidad de calentamiento de 5 °C/min, manteniéndose la muestra a esta temperatura durante 1 h. La muestra se
marcé como SS-GO-C-1000.

Caracterizaciéon de SS-GO-C-1000

El SS-GO-C-1000 presenta un aspecto completamente diferente al de MS-GO-C-300/1000 (Figura 1a, muestra de la
izquierda). La imagen ilustra el volumen ocupado por 22,5 mg de cada muestra, volumen que es mucho menor en el
caso de la muestra obtenida en una sola etapa que en multiples etapas de MS-GO-C-300/1000.

La suspension de la muestra en DMSO no es tan homogénea como MS-GO-C-300/1000 y precipita incluso después
de 5 min (Figura 2, muestra de la izquierda en ambas imagenes). El area superficial SBET calculada para SS-GO-C-
1000 es =100 ng'l (Tabla 1), mucho menor que la obtenida para MS-GO-C-300/1000.

La relaciéon C/O, calculada por andlisis elemental (Tabla 1) es 69, en el intervalo esperado para muestras tratadas
térmicamente a 1000 °C. Este valor es un poco mayor que para la muestra obtenida mediante multiples etapas.

Los resultados anteriores demuestran la validez de la hip6tesis de que un procedimiento multietapa hasta la misma
temperatura final conduce a un grafeno reducido con caracteristicas modificadas. Particularmente, se obtiene una
suspension mas estable y la muestra presenta un aumento de area superficial SBET. La reduccion de la muestra,
aungue un poco mayor en el caso del procedimiento multietapa, esta en el intervalo esperado.

Ejemplo 3 (de acuerdo con la invencidn): preparacion de grafeno a partir de grafito petroquimico con un
primer tratamiento térmico instantdneo a 460°C y un segundo tratamiento térmico a 700 °C (MS-GO-P-
460/700)

Preparacion de MS-GO-P-460/700

Se prepar6 MS-GO-P-460/700 usando como material de partida un 6xido de grafito (GO-P) preparado por oxidacion,
usando el método de Hummers descrito en el Ejemplo 1, de un grafito, que se obtuvo por grafitizacién a 2800 °C de
un coque de petréleo. En una primera etapa de tratamiento térmico instantaneo, se introdujeron 0,3 g de GO-P en un
horno que tenia un volumen de 25 cm® calentado previamente a 460 °C en atmodsfera de Nz (100 ml min™). A
continuacion, la muestra se enfrié a temperatura ambiente. En una segunda etapa de tratamiento térmico, la muestra
obtenida previamente se introdujo en un horno y se calent6 hasta 700 °C en atmosfera de Ar (3 | min'l) con una
velocidad de calentamiento de 5 °C min'l, manteniéndose la muestra a esta temperatura durante 1 h. La muestra
obtenida de ese modo se marcé como MS-GO-P-460/700.

Caracterizacién de MS-GO-P-460/700

La muestra obtenida presenta un aspecto esponjoso (Figura 1b, derecha). La suspension de MS-GO-P-460/700 en
DMSO es homogénea y estable después de 5 min (Figura 2b, derecha). El area superficial SBET calculada para
esta muestra fue =530 ng'l (Tabla 1). La relacion C/O es 16,3 (Tabla 1), en el intervalo de las muestras tratadas
térmicamente a 700 °C, pero con una SBET muy alta y excelente estabilidad en dispersion.
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Ejemplo 4 (comparativo): preparacion de grafeno a partir de grafito petroquimico mediante un tratamiento
térmico de una sola etapa a 700 °C con una velocidad de calentamiento de 5 °C/min (SS-GO-P-700)

Preparacion de SS-GO-P-700

Se prepard SS-GO-P-700 usando como material de partida el 6xido de grafito (GO-P) preparado en el Ejemplo 3. El
GO-P se tratd térmicamente en un horno y se calenté hasta 700 °C en atmoésfera de Ar (3 | min ) con una velocidad
de calentamiento de 5°C min™, manteniéndose la muestra a esta temperatura durante 1 h. La muestra se marco
como SS-GO-P-700.

Caracterizacion de SS-GO-P-700

El SS-GO-P-700 (Figura 1b, centro) presenta un aspecto completamente diferente al de MS-GO-C-460/700. La
imagen ilustra el volumen ocupado por 22,5 mg de cada muestra, volumen que es visualmente mucho menor en el
caso de la muestra obtenida en una sola etapa (SS-GO-P-700) que en multiples etapas MS-GO-C-460/700. La
suspension de la muestra en DMSO no es tan homogénea como MS-GO-P-460/700 y preC|p|ta incluso después de
5 min (Figura 2b, centro). El area superflmal SBET calculada para SS-GO-P-700 es =210 m?g™, mucho menor que la
obtenida para MS-GO-P-460-700 (530 m?g™). La relacion C/O es 15 (Tabla 1), en el mtervalo de las muestras
tratadas térmicamente a 700 °C como MS-GO-C-460/700.

A partir de los resultados mostrados en los Ejemplos 3 y 4, se puede observar que el proceso de la invencion
conduce a un grafeno reducido que forma suspensiones mas estables y que tiene mayor area superficial SBET.

Los inventores también demuestran que la temperatura inicial del tratamiento térmico inicial se puede modificar
hasta cierto punto para controlar el area superficial SBET obtenida.

Ejemplo 5: (comparativo): preparacion de grafeno a partir de grafito petroquimico mediante un primer
tratamiento térmico con rampa de 5°C/min hasta 460 °C, enfriamiento a 300 °C y un segundo tratamiento
térmico hasta 700 °C con rampa de 5 °C/min (pseudoMS-GO-P-460ramp/700):

Preparacién de pseudoMS-GO-P-460ramp/700

Se prepar6 pseudoMS-GO-P-460ramp/700 usando como material de partida el 6xido de grafito (GO-P) preparado en
el Ejemplo 3. El GO-P se tratd térmicamente en un horno y se calenté hasta 460 °C en atmdsfera de Ar (3 | min’ )
con una velocidad de calentamiento de 5 °C min™. A continuacion, la muestra se enfri6 a temperatura ambiente. En
una segunda etapa de tratamiento térmico, la muestra obtenida previamente se introdujo en un horno y se calentd
hasta 700 °C en atmésfera de N2 (3 I/min) con una velocidad de calentamiento de 5 °C/min, manteniéndose la
muestra a esta temperatura durante 1 h.

Caracterizacion de pseudoMS-GO-P-460ramp/700

El pseudoMS-GO-P-460ramp/700 (Figura 1b, izquierda) presenta un aspecto completamente diferente al de MS-GO-
C-460/700 y similar al de SS-GO-P-700. La imagen ilustra el volumen ocupado por 22,5 mg de cada muestra,
volumen que es mucho menor que en MS-GO-C-460/700 multietapa. La estabilidad de la suspension de la muestra
en DMSO también es similar a la de SS- GO P 700 (Figura 2b, izquierda), asi como su relacién C/O (15, Tabla 1) y
area superf|0|al SBET calculada =200 m? g (Tabla 1), mucho menor que la obtenida para MS-GO-P-460-700
(530 m g )

Por lo tanto, se puede observar que el procedimiento multietapa de la invencion que comprende una etapa de
pirdlisis instantanea inicial conduce a grafenos con caracteristicas mejoradas.

Ejemplo 6 (de acuerdo con la invencién): preparacién de grafeno a partir de grafito petroquimico con un
primer tratamiento térmico instantdneo a 300°C y un segundo tratamiento térmico a 700 °C (MS-GO-P-
300/700)

Preparacién de MS-GO-P-300/700

Se preparé MS-GO-P-300/700 usando como material de partida el 6xido de grafito (GO-P) preparado en el Ejemplo
3. En una primera etapa de tratamiento térmico instantaneo, se introdujeron 0,3 g de GO P en un horno que tenia un
volumen de 25 cm® calentado previamente a 300 °C en atmosfera de N2 (100 ml min’ ) A continuacién, la muestra
se enfrié a temperatura ambiente. En una segunda etapa de tratamiento termlco la muestra obtenida previamente
se introdujo en un horno y se calentd hasta 700 °C en atmdsfera de Ar (3 | min ) con una velocidad de calentamiento
de 5°C min™, manteniéndose la muestra a esta temperatura durante 1 h. La muestra obtenida de ese modo se
marcé como MS-GO-P-300/700.
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Caracterizacion de MS-GO-P-300/700

La muestra obtenida presenta un aspecto esponjoso (Figura 1c, derecha). La suspensién de MS-GO-P-300/700 en
DMSO es homogénea y estable después de 5 min, aunque menos que MS-GO-P-460/700 (Ejemplo 3) (Figura 2c,
derecha). El area superficial SBET calculada para esta muestra fue =270 ng'l (Tabla 1). Este valor es inferior que el
de MS-GO-P-460/700. Sin embargo, la relacion C/O es 13 (Tabla 1), en el intervalo de MS-GO-P-460/700. De
nuevo, el proceso de acuerdo con la invenciéon conduce a grafeno con SBET mejorada, contenido de oxigeno
controlado y estabilidad de dispersion y procesabilidad excelentes.

Ejemplo 7 (de acuerdo con la invencidn): preparacion de grafeno a partir de grafito petroquimico con un
primer tratamiento térmico instantaneo a 400°C y un segundo tratamiento térmico a 700 °C (MS-GO-P-
400/700)

Preparacion de MS-GO-P-400/700

Se preparé MS-GO-P-400/700 usando como material de partida el 6xido de grafito (GO-P) preparado en el Ejemplo
3. En una primera etapa de tratamiento térmico instantaneo, se introdujeron 0,3 g de GO-P en un horno que tenia un
volumen de 25 cm® calentado previamente a 400 °C en atmésfera de N, (100 ml min™). A continuacion, la muestra
se enfri6 a temperatura ambiente. En una segunda etapa de tratamiento térmico, la muestra obtenida previamente
se introdujo en un horno y se calenté hasta 700 °C en atmésfera de Ar (3 | min™) con una velocidad de calentamiento
de 5°C min™?, manteniéndose la muestra a esta temperatura durante 1 h. La muestra obtenida de ese modo se
marcé como MS-GO-P-400/700.

Caracterizaciéon de MS-GO-P-400/700

La muestra obtenida presenta un aspecto esponjoso (Figura 1c, izquierda). La suspension de MS-GO-P-400/700 en
DMSO es homogénea y estable después de 5 min, similar a MS-GO-P-460/700 (Ejemplo 3) (Figura 2c, izquierda). El
area superficial SBET calculada para esta muestra fue =450 ng'1 (Tabla 1). Este valor es inferior al de MS-GO-P-
460/700 (Experimento 3). Sin embargo, la relacion C/O es 15 (Tabla 1), en el intervalo de MS-GO-P-460/700.
Comparando los Experimentos 3, 6 y 7, se confirma que la contribucion de las etapas iniciales de pirdlisis
instantanea en el area superficial final es crucial, mientras que la segunda etapa se requiere para controlar esta area
superficial, asi como para conseguir el grado de reduccion deseado. El proceso de acuerdo con la invencion
conduce de nuevo a grafeno con SBET mejorada, contenido de oxigeno controlado y estabilidad de dispersion y
procesabilidad excelentes.

Ejemplo 8 (de acuerdo con la invencidn): preparacion de grafeno a partir de grafito sintético con un primer
tratamiento térmico instantaneo a 300 °C y un segundo tratamiento térmico a 1000 °C (MS-GO-S-300/1000)

Preparacion de MS-GO-S-300/1000

Se prepar6 MS-GO-S-300/1000 usando como material de partida un éxido de grafito (GO-S) preparado a partir de
un grafito sintético, usando el método de Hummers descrito en el Ejemplo 1. En una primera etapa de tratamiento
térmico instantaneo, se introdujeron 0,3 g de GO-S en un horno que tenia un volumen de 25 cm® calentado
previamente a 300 °C en atmésfera de Nz (100 ml min-1). A continuacion, la muestra se enfri6 a temperatura
ambiente. En una segunda etapa de tratamiento térmico, la muestra obtenida previamente se introdujo en un horno%/
se calentd hasta 1000 °C en atmdsfera de Ar (31 min'l) con una velocidad de calentamiento de 5°C min™,
manteniéndose la muestra a esta temperatura durante 1 h. La muestra obtenida de ese modo se marc6é como MS-
GO-S-300/1000.

Caracterizacion de MS-GO-S-300/1000

La muestra obtenida presenta un aspecto esponjoso (Figura 1d, derecha). La suspension de MS-GO-S-300/1000 en
DMSO es homogénea y estable después de 5 min (Figura 2d, derecha). La relacion C/O calculada para esta
muestra es 163 (Tabla 1), similar a otras muestras calentadas a esta temperatura. El area superficial SBET
calculada para esta muestra fue =530 m*g™ (Tabla 1).

Ejemplo 9 (comparativo): preparacion de grafeno a partir de grafito sintético mediante un tratamiento
térmico de una sola etapa a 1000 °C con una velocidad de calentamiento de 5 °C/min (SS-GO-S-1000)

Preparacién de SS-GO-S-1000

Se preparé SS-GO-S-1000 usando como material de partida el éxido de grafito (GO-S) preparado en el Ejemplo 8. El
GO-S se tratd térmicamente en un horno y se calenté a 1000 °C en atmésfera de Ar (3 | min'l) con una velocidad de
calentamiento de 5 °C min™, manteniéndose la muestra a esta temperatura durante 1 h. La muestra se marcé como
SS-GO-S-1000.
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Caracterizacion de SS-GO-S-1000

El SS-GO-S-1000 (Figura 1d, izquierda) presenta un aspecto completamente diferente al de MS-GO-S-300/1000. La
imagen ilustra el volumen ocupado por 22,5 mg de cada muestra, volumen que es mucho mayor en el caso de la
muestra obtenida en una sola etapa que en MS-GO-S-300/1000 multietapa. La relacion C/O para esta muestra es
159 (Tabla 1). El &rea superficial SBET calculada para SS-GO-S-1000 es =270 ng'l, Tabla 1, mucho menor que la
obtenida para MS-GO-S-300/1000 (530 ng'l, Tabla 1). La suspension de la muestra SS-GO-S-1000 en DMSO no
es tan homogénea como MS-GO-S-300/1000 y precipita incluso después de 5 min (Figura 2d, izquierda).

Ejemplo 10 (de acuerdo con la invencion): preparacion de grafeno a partir de grafito sintético con un primer
tratamiento térmico instantaneo a 400 °C y un segundo tratamiento término a 1000 °C (MS-GO-S-400/1000)

Preparacién de MS-GO-S-400/1000

Se preparé MS-GO-S-400/1000 usando como material de partida un 6xido de grafito (GO-S) preparado a partir de
un grafito sintético, usando el método de Hummers descrito en el Ejemplo 1. En una primera etapa de tratamiento
térmico instantaneo, se introdujeron 0,3 g de GO-S en un horno que tenia un volumen de 25 cm® calentado
previamente a 400 °C en una atmdsfera de N2 (100 ml min-1). A continuacion, la muestra se enfrié6 a temperatura
ambiente. En una segunda etapa de tratamiento térmico, la muestra obtenida previamente se introdujo en un horno
se calent6 hasta 1000 °C en una atmoésfera de Ar (31 min'l) con una velocidad de calentamiento de 5 °C min™,
manteniéndose la muestra a esta temperatura durante 1 h. La muestra obtenida de ese modo se marc6 como MS-
GO-S-400/1000.

Caracterizacion de MS-GO-S-400/1000

La muestra obtenida presenta un aspecto esponjoso (Figura 1d, derecha). La suspensién de MS-GO-S-400/1000 en
DMSO es homogénea y estable después de 5 min (Figura 2d, derecha). La relacion C/O calculada para esta
muestra es 129 (Tabla 1), similar a otras muestras calentadas a esta temperatura. El area superficial SBET
calculada para esta muestra fue =355 mg™ (Tabla 1).

Tabla 1

Material Ej. @ Tipo -irnrgfgmi,iennetg BET C/O  Dispersion
MS-GO-C-300/1000 1 Invencion Si 430 130  Estable
SS-GO-C-1000 2 Comparativo Rampa 5 °C/min 100 69 Precipita
MS-GO-P-460/700 3 Invencion Si 530 16 Estable
SS-GO-P-700 4 Comparativo Rampa 5 °C/min 210 15 Precipita
g(sigradn?p'\)/}\?g’ogop 5 | Comparativo Rampa5 °C/min 200 15  Precipita
MS-GO-P-300/700 6 Invencion Si 270 15 Estable
MS-GO-P-400/700 7 Invencion Si 450 15 Estable
MS-GO-S-300/1000 8 Invencion Si 530 163 | Estable
SS-GO-S-1000 9 Comparativo Rampa 5 °C/min 270 159  Precipita
MS-GO-S-400/1000 10  Invencién Si 355 129  Estable
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REIVINDICACIONES
1. Proceso para la preparacion de grafeno que comprende las siguientes etapas:

a) tratamiento térmico instantaneo en atmosfera inerte de un éxido de grafito a una temperatura de hasta 700 °C
suficiente para producir exfoliacion;

b) enfriamiento del material obtenido en la etapa anterior por debajo de 90 °C; y

c) calentamiento del material resultante de la etapa anterior en atmdésfera inerte a una temperatura que es mayor
que la temperatura de la Etapa a), en donde la velocidad de calentamiento es de entre 1y 15 °C/min.

2. El proceso para la preparacién de grafeno de acuerdo con la reivindicacion 1, en el que la rampa de calentamiento
es de entre 2 y 10 °C/min.

3. El proceso para la preparacion de grafeno de acuerdo con cualquiera de las reivindicaciones 1 o 2, en el que el
material se enfria en la Etapa b) a una temperatura por debajo de 40 °C.

4. El proceso para la preparacion de grafeno de acuerdo con las reivindicaciones 1, 2 o 3, que comprende las
siguientes etapas:

a) tratamiento térmico instantaneo en atmdésfera inerte de un 6xido de grafito a una temperatura comprendida
entre 90 °C y hasta 700 °C suficiente para producir exfoliacion;

b) enfriamiento del material obtenido en la etapa anterior por debajo de 40 °C;

c) calentamiento del material obtenido en la etapa anterior por encima de 700 °C y hasta 3000 °C a una
temperatura que reduce el 6xido de grafeno en atmdsfera inerte a una velocidad de calentamiento de entre
2y 10 °C/min.

5. Proceso para la preparacion de grafeno de acuerdo con una cualquiera de las reivindicaciones 1 a 4, en el que el
tratamiento térmico instantaneo se lleva a cabo a una temperatura mayor de 90 °C.

6. Proceso para la preparacion de grafeno de acuerdo con la reivindicacion 5, en el que el tratamiento término
instantaneo se lleva a cabo a una temperatura de entre 300 y 600 °C.

7. Proceso para la preparacion de grafeno de acuerdo con una cualquiera de las reivindicaciones 2 a 6, en el que el
enfriamiento en la Etapa b) se lleva a cabo bajando a temperatura ambiente.

8. Proceso para la preparacion de grafeno de acuerdo con una cualquiera de las reivindicaciones 1 a 7, en el que la
Etapa c) se lleva a cabo a una temperatura comprendida entre 800 °C y 2.800 °C.

9. Proceso para la preparacion de grafeno de acuerdo con cualquiera de las reivindicaciones 1 a 7, en el que la
Etapa c) se lleva a cabo a una temperatura comprendida entre 400 °C y 1200 °C.

10. Proceso para la preparacion de grafeno de acuerdo con una cualquiera de las reivindicaciones 1 a 9, en el que el
oxido de grafito se prepara a partir de grafito por oxidacion.

11. Proceso para la preparaciéon de grafeno de acuerdo con la reivindicacion 10, en el que el grafito se obtiene a
partir de coque por grafitizacion.

12. Proceso para la preparacion de grafeno de acuerdo con una cualquiera de las reivindicaciones 1 a 11, en el que
el volumen de reactor/masa de grafeno es 20-100 cm3/g.

11



ES 2675232713

Figura 1

12



ES 2675232713

SS-GO-C-1000

a) $5-GO-C-1000 MS-GO-C-
300/10004

MS-GO-G:!
300/1000

Figura 2.

13



ES 2675232713

Volumen de N, adsorbido (cm’/g)

1800
1600
1400
1200
1000
800
600
400
200

+MS-GO-C-300/1000

+SS-GO-C-1000

0,2 0,4
p/Py

0,6

0,8

Figura 3

14




ES 2675232713

(1)

(6) —(7)

(2)

(5)

Figura 4

15

(8)



	Primera Página
	Descripción
	Reivindicaciones
	Dibujos

